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Zur freien Weglange von Neutrinos 
von F. G. Houtermans und W. Thirring. 
Physikalisches Institut der Universitat Bern. 


(12. VIII. 1953.) 


Die Existenz des Neutrinos wird durch die Erhaltung von Ener- 
gie, Impuls und Drehimpuls gefordert, jedoch sind alle Versuche 
fehlgeschlagen, Wechselwirkung freier Neutrinos mit Materie fest- 
zustellen. Naumras (Na, 1935) hat 5g Radium vor ein Zahlrohr 
gestellt und die «-, 6- und y-Strahlen durch dicke Bleiabsorber ab- 
geschirmt. Pro Minute durchquerten 10° Neutrinos das Zahlrohr 
und es wurde versucht, eine Verstiirkung der Ionisation durch die 
Anwesenheit des Praiparats nachzuweisen. Der Versuch fiel negativ 
aus und lieferte als untere Grenze fiir die freie Weglinge von Neu- 
trinos in Luft 3 - 109 cm = 4- 10g/em*. Der Nahmias-Versuch wurde 
unter Verwendung der viel stiérkeren Neutrinostrahlung von Uran- 
brennern wiederholt (Fe, 1950) und ergab als obere Grenze fiir den 
Wirkungsquerschnitt von Neutrinos an Argonatomen 10-%? cm?*), 
entsprechend einer freien Weglange > 2 - 101% cm Luft. 

Es ist nun zu bedenken, dass der von der Sonne kommende Neu- 
trinostrom intensiver ist als der Neutrinostrom der bisher ange- 
wandten Quellen. Nimmt man an, dass die Sonnenenergie durch 
den Kohlenstoffzyklus erzeugt wird, dann ist die Bildung eines 
Heliumkerns aus 4 Protonen mit der Emission von 2 Neutrinos 
vom N}3 und O15 verbunden. Pro 28,6 MeV (Bindungsenergie von 
He) strahlt die Sonne also 2 Neutrinos aus, und da wir 8 - 10’ erg 
= 5-101* MeV Strahlungsenergie pro cm? und min erhalten, be- 
trigt der Neutrinostrom von der Sonne ca. 6 - 101° Neutrinos/cm? 
sec. Dabei ist allerdings vorausgesetzt, dass die Neutrinos in der 
Sonne nicht wieder reabsorbiert werden oder beim Austritt aus 
der Sonne soviel Energie verlieren, dass sie, selbst im Falle einer 
Wechselwirkung mit einem gebundenen Elektron, nicht mehr 
ionisieren kénnen. Diese Voraussetzung soll weiter unten diskutiert 
werden. Wenn die Neutrinos aus der Sonne herauskommen, erhilt 
man eine weitere Verbesserung der untern Grenze fiir die freie 


*) In Fe 1950 wird keine Beschreibung des Versuchs gegeben. Wir haben an- 
genommen, dass sich dieses Datum auf den Querschnitt pro Argonatom bezieht. 
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Weglange von Neutrinos durch den Vergleich des Neutrinostroms 
von der Sonne mit dem minimalen Nulleffekt von Zahlappara- 
turen. Bei Ausschliessung der Héhenstrahlung durch eine Anti- 
Koinzidenzanordnung und Verwendung eines besonders reinen 
Materials fiir das Zaihlrohr konnten Kunr und Tyron (Ku, 1952) 
den Nulleffekt eines mit Argon von 100 torr gefiillten Zaihlrohrs von 
etwa 1 Liter Volumen auf zwei Entladungen pro min reduzieren. 
Beriicksichtigt man noch, dass die wirksame [onisation in der Wand 
doppelt soviel ausmachen wird wie die Ionisation im Gas, dann er- 
halt man als untere Grenze fiir die freie Weglinge von Neutrinos 
in Luft 4-1014em = 5-101! g/em*. Messungen mit Ionisations- 
kammern unter Wasser (Wei, 1936) ergeben einen Nulleffekt, der 
zu einer wesentlich kiirzeren unteren Grenze fiir die freie Weglange 
fiihrt. Da der Nulleffekt bei Kup und Tyron vermutlich griéssten- 
teils von der Aktivitaét des Zahlrohres herriihrt, diirfte sich ihr Wert 
auch nicht durch eine Antikoinzidenz-Anordnung unter Grund un- 
terbieten lassen. 


Wir kommen nun zur Frage, ob die Neutrinos aus der Sonne her- 
auskénnen. Die Absorptionswahrscheinlichkeit durch einen Kern 
lasst sich leicht abschitzen und gibt keine merklichen Schwiachun- 
gen des Neutrinostromes (vgl. Be 34). Wie wir weiter unten sehen 
werden, haben auch alle andern Prozesse, die durch bisher bekannte 
Wechselwirkungen der Neutrinos hervorgerufen werden, keine Be- 
deutung. Es besteht jedoch die Méglichkeit, dass die Neutrinos 
durch eine bisher noch unbekannte Kopplung mit Materie in Wech- 
selwirkung treten. So kénnten Neutrinos durch irgendeine Wechsel- 
wirkung an Elektronen gestreut werden und beim Durchgang durch 
grosse Materieschichten eine Energieeinbusse erleiden. Um das még- 
liche Ausmass eines solchen Energieverlustes beim Austritt aus der 
Sonne abzuschatzen, nehmen wir den ungiinstigsten Fall an, nimlich 
die experimentell bekannte obere Grenze von 10-3? cm?/Argonatom 
entspreche einem tatsachlichen Streuquerschnitt von Elektron-Neu- 
trino. Zur Vereinfachung der folgenden Rechnung nehmen wir noch 
an, das Neutrino werde nur nach vorne oder nach riickwarts ge- 
streut, und zwar mit gleicher Wahrscheinlichkeit. Dadurch reduziert 
sich die folgende Diffusionsrechnung auf ein eindimensionales Pro- 
blem. Dann wird die Zahl der Stésse s, die ein Neutrino auf seinem 
Weg aus der Sonnenmitte erfiihrt, gleich f?, wobei f der Sonnen- 
radius ist, ausgedriickt in freien Weglangen 


f=L-ofe(r)dr. (1) 
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Hier ist o der Querschnitt pro Elektron = 10-3? cm?/18 Elektro- 
nen = 5 - 10-34 em?/Elektron, R der Sonnenradius (= 6 - 101° em), 


L die Avogadrosche Zahl und o(r) die Sonnendichte. Fiir letztere 
setzen wir 


(2) 
an (vgl. Sa, 1953), wobei @ die mittlere Sonnendichte (1,414) und 
ry = R/3 ist. J o dr berechnet sich dann zu 


(one V2- 1! =) 


é Ova a\y_ 
3°02 r4+ro4 \ ro 


R 
[o(r)dr =80R (3) 
0 


und wir erhalten f ~ 100 oder die mittlere Zahl der Stésse inner- 
halb der Sonne 


s~104. (4) 


Um den Energieverlust bei s Stéssen zu berechnen, verwenden 
wir folgende Beziehung zwischen der Wellenlainge des Neutrinos 2 
und 4’ vor und nach dem Stoss: 


I =1+44,(1—cos 9). (5) 


Diese Relation (# = Streuwinkel des Neutrinos im Laborsystem) 
ist identisch mit der Comptonschen Relation fiir Streaung von Licht 
am Elektron, 4, bedeutet auch hier die Compton-Wellenlinge des 
Elektrons. Nach s Stéssen ist die Wellenlinge im Mittel 


A) — JO 4 84, (6) 
und die mittlere Energie HE nach s Stéssen 
E® ~me?/s. (7) 


Die beim Austritt aus der Sonne im Mittel erreichte Energie der 
Neutrinos wird fiir Anfangsenergien von der Gréssenordnung der 
Ruhenergie des Elektrons gleich mc? - 10-*. 

Nach 10000 Stéssen besitzt das Neutrino also noch 50 eV Ener- 
gie, es befindet sich noch lange nicht im thermischen Gleichgewicht. 
Seine Energie reicht jedoch nicht mehr zur Ionisation, da es nach 
der Comptonrelation bei einem Stoss nur den Bruchteil 


AE = E>, ~me?/s? (8) 


seiner Energie verliert. Dazu ist allerdings zu bemerken, dass beim 
Stoss mit den gebundenen Elektronen des Zahlrohres die Compton- 
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linie verbreitert wird, so dass auch gréssere Energieverluste als nach 
der Comptonrelation vorkommen. Diese Verbreiterung entspricht 
einer Dopplerverbreiterung der Linie durch die Eigenbewegung der 
gebundenen Elektronen und ist fiir die &ussersten Elektronen von 
der Ordnung 


AE ~E~~E/187. (9) 


Dadurch waren bei H = 50 eV Energieabgaben des Neutrinos von 
einem halben Volt noch méglich, was aber auch zur Ionisierung 
noch nicht ausreicht. 


Man kann daher auf Grund der bisherigen experimentellen Evi- 
denzen nicht schliessen, dass die Neutrinos mit geniigender Energie 
aus der Sonne herauskommen, um selbst im Falle eines hinreichend 
grossen Wechselwirkungsquerschnittes mit Elektronen Atome ioni- 
sieren zu kénnen. Da jedoch die freie Weglinge quadratisch in die 
Energie E eingeht, wiirde eine Verbesserung der bisherigen experi- 
mentellen Daten etwa durch Anwendung von Kilo-Curie-Praparaten 
um einen Faktor 8 bereits den Schluss zulassen, dass die Neutrinos 
mit zur Ionisation hinreichender Energie zur Erde kommen und 
somit die bisherige untere Grenze fiir die freie Weglange um einen 
Faktor 200 erhéhen. Der Energieverlust der Neutrinos durch Wech- 
selwirkung mit schweren Teilchen ist auf Grund der Energie-Impuls- 
Relationen viel kleiner und soll nicht diskutiert werden. 

Wir wollen nun die Voraussagen iiber die freie Weglinge von 
Neutrinos zusammenfassen, die theoretisch aus den bisher bekann- 
ten Wechselwirkungen von Neutrinos folgen. Dabei beschriénken 
wir uns auf Neutrinoenergien von einigen MeV, wie sie beim £-Zer- 
fall von Kernen entstehen. Als Méglichkeit einer Wechselwirkung 
eines Neutrinos wurde bisher (Be, 1934) der Einfang eines Neutrinos 
durch einen Atomkern unter Aussendung eines Elektrons berechnet. 
Da man heute aus den Daten iiber den doppelten £-Zerfall weiss, 
dass zwischen Neutrinos und Anti-Neutrinos zu unterscheiden ist 
(Ko, 19538), ist jedoch zu bedenken, dass wir von der Sonne Anti- 
Neutrinos erhalten, wenn wir das bei f--Zerfall entstehende Teil- 
chen als Neutrino bezeichnen. Die Anti-Neutrinos, die beim Kohlen- 
stoff-Zyklus entstehen, kénnen nur von solchen Kernen absorbiert 
werden, fiir die der Prozess 


y+ K4 — e~+ KS} (10) 
miglich ist, also nur von £--Strahlern. Da die Konzentration von 


6--Strahlern in der Sonne sehr gering ist, spielt die Absorption von 
Anti-Neutrinos durch Kerne in der Sonne sicher keine Rolle. Selbst 
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in reinem T,O ergibt sich fiir Anti-Neutrinos von 1 MeV Energie 
eine freie Wegliinge von 1018 cm. Wegen der universellen Fermi- 
kopplung entspricht dies gréssenordnungsmassig der freien Weg- 
lange von « Mesonen fiir den Prozess u + P > N + e+. Tatsichlich 
durchquert ein “-Meson nach Einfang durch einen schweren Kern 
5 m Kernmaterie (= 101” g/cm? bevor es absorbiert wird. Zur Be- 
rechnung dieses Wertes haben wir die Formel von BetHEe-PEIERLS 
verwendet und die neueren Daten fiir die Fermische Kopplungs- 
konstante, nimlich g = 3-10-49 erg cm$, beniitzt. 

Theoretisch miisste auch eine direkte Streuung eines Neutrinos 
an einem Elektron tiber die universelle Fermische Wechselwirkung 
moglich sein. Dabei tauschen Elektron und Neutrino ein virtuelles 
Nukleonpaar oder ein Anti-Neutrino und ein uw-Meson aus. Dieser 
Prozess ist analog der Streuung geladener Teilchen, die ja unter 


Fig. 1. 


Austausch eines Photons vor sich geht. Die Feynman-Diagramme 
dieser Prozesse sind in Fig.1 gegeben. 

Wegen der grésseren Masse der Nukleonen geben die Prozesse 
itiber das w-Meson den iiberwiegenden Beitrag. Leider lassen sich 
diese Prozesse nicht streng berechnen, da sie auf ein divergierendes 
Impulsraumintegral fiihren. Um einen Uberblick tiber die zu erwar- 
tenden Gréssenordnungen zu gewinnen, ist es tiblich (vgl. etwa 
Fe 51), das divergierende Integral durch Einfiihrung einer Ab- 
schneidelange von der Grésse der Nukleon-Compton-Wellenlange 
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(2-10-14 cm) zu limitieren. In den folgenden Formeln messen wir 
der Einfachheit halber alle Geschwindigkeiten in Einheiten der 
Lichtgeschwindigkeit, alle Massen in Einheiten der Nukleon-Masse 
(1,65 - 10-*4 gr) und alle Lingen in Einheiten der Nukleon-Compton- 
Wellenlinge (= 2-10-14 cm). Obige Wechselwirkung gibt dann zu 
einem Potential der Reichweite u-! und der Tiefe g? Anlass, wenn 
wir die u-Meson-Masse (212 m,) mit w und die Fermische Kopp- 
lungskonstante mit g (g = 10-5) bezeichnen. Dieses Resultat haingt 
stark von der Art des Abschneide-Verfahrens ab. Unter anderen 
Annahmen kann man einen um etliche Zehnerpotenzen verschie- 
denen Wert erhalten. Der hier gegebene Wert entspricht dem 
gréssten Wert von a, der sich unter extremsten Annahmen ergibt. 
In tiblichen Einheiten ist die Streuung durch einen Potential-Topf 
der Tiefe 0,1 eV und einer Lineardimension 2-10-1* cm angegeben. 
Dieses Potential bewirkt fiir Energien < ym einen Streuquerschnitt : 


4 =~ * ~~ 10-47 cm?2, 11) 
(7) ' 


was einer freien Weglinge von 1073 g/cm? entspricht. 


Alle andern Prozesse kénnen nur iiber eine gréssere Zahl von vir- 
tuellen Teilchen vor sich gehen und geben entsprechend kleinere 
Querschnitte. Eine Ausnahme bilden elektrische Wechselwirkungen, 
die wegen ihrer grossen Reichweite gréssere Querschnitte verur- 
sachen kénnen. So wird von der Theorie auch ein magnetisches 
Moment fiir das Neutrino vorausgesagt. Es stammt von seiner Fahig- 
keit, in Neutron + Antiproton + Positron zu dissoziieren. Dies ent- 
spricht dem magnetischen Moment des Neutrons, das durch seine 
virtuelle Dissoziation in Proton +2~ hervorgerufen wird. Wieder 
kann das magnetische Moment des Neutrinos theoretisch wegen 
Divergenzschwierigkeiten nicht berechnet werden. Limitiert man 
auf dieselbe Art wie friiher, dann erhalt man als Bruchteil der Zeit, 
wiahrend dessen das Neutrino dissoziert ist, g? = 10-1°. Dies ergibt 
ein magnetisches Moment von der Gréssenordnung n = 10-1° Bohr- 
schen Magnetonen fiir das Neutrino. Die ionisierende Wirkung des 
Neutrinos durch dieses Moment entspricht einem Streuquerschnitt 
des Elektrons fiir das Neutrino 


o~10x (<)'n? (12) 


entsprechend einer freien Weglange von 107° g/em?. Dieser Quer- 
schnitt ist etwa 1000mal grésser als der durch (11) gegebene. 





Zur freien Weglange von Neutrinos. 
In folgender Tabelle stellen wir unsere Resultate zusammen. 


Tabelle I. 





Freie Weglange nach 


Naumias (Radiumpraparat) 
Fermi (Pile) 
| Nulleffekt von Zahlrohren (wenn alle Neutrinos aus der 
Sonne herauskommen) 
| Inverser /-Zerfall (in T,O) 
| Streuung 
| Magnetisches Moment 














Man sieht, dass die experimentellen Daten iiber die freie Weg- 
lange von Neutrinos noch weit unter den theoretischen Erwartungen 
liegen. Jede beobachtbare Reaktion von freien Neutrinos kénnte 
nur durch noch unbekannte Wechselwirkungen vermittelt werden. 


Zum Vergleich seien einige zur Abschitzung der Wahrscheinlich- 
keit einer Energieabgabe der Neutrinos wichtige Daten gegeben. 


Tabelle II. 





co 
Schichtdicken in g/cm? (senicntaicke = fdr o(r)- ? 
0 


| 2,5 - 101! 
Grésste Schichtdicke der Milchstrasse (Sternmassen*))| 0,17 
Milchstrasse, interstellare Materie*) | 0,17 
Universum**) . 0,1 











Man sieht durch Vergleich der hier angegebenen Gréssen, dass 
Neutrinos ungehindert entweichen kénnen, ohne auf eine der hier 
betrachteten Arten mit Materie in Wechselwirkung zu treten. 


Beachtenswert ist, dass unter der Annahme konstanter Energie- 
produktion im Universum die Anzahl vorhandener Neutrinos in der 
Welt proportional zum Weltalter ¢ ist. Deutet man, wie tiblich, den 
Hubbleeffekt als eine Expansion des Universums, so wird dessen 


*) Hier wurde angenommen, dass die Gesamtdichte von 7 - 10-74 g/cm® sich 
etwa zu gleichen Teilen aus der in Sternen vorhandenen und der interstellaren 


Materie zusammensetzt. 
**) Mit R = 2,8- 1027 cm = 3,6- 10-79 g/cm’. 
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Volumen mit ¢® ansteigen und somit die Neutrinodichte mit t-? 
abnehmen. 


Herrn Oxrscucer sind wir fir Literaturhinweise zu Dank ver- 
pflichtet. 


Anmerkung bei der Korrektur. Durch technische Griinde hat sich die Veréffent- 
lichung der vorliegenden Notiz verzégert. Inzwischen scheinen durch F. REINzEs, 
C. L. Cowan Absorptionsprozesse von Neutrinos, und zwar der inverse -Zerfall, 
v+p =n+et) nachgewiesen worden zu sein. (Phys. Rev. 92, 830, 1088 (1953). 
Dabei ergab sich fiir diesen Prozess 1. Ordnung ein Wirkungsquerschnitt von 
10-4? cm?, so dass der Vorgang unter Aufwand sehr starker Neutrinoquellen und 
grosser Fliissigkeitszahler beobachtbar ist. 
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A Note Concerning the Quantization of Spinox Fields 


by J.M. Jauch. 
Department of Physics, State University of Iowa, Iowa City, Iowa. 
(25. I. 1954.) 


Abstract. It is shown that the anticommutation rules between y and wy determine 
to a large extent those between y at different space-time points. The remaining 
freedom can be characterized by a real parameter 0, 0 < @ <1. The special case 
oe = 0 corresponds to the usual method of quantization. The cases 9 + 0 can only 
be used for the description of particles with no electromagnetic interaction. The 
special case 9 = 1 represents the Majorana field. There is no physical principle 
or experimental result known to rule out the cases 9 + 0. 


1. The commutation rules for a spinor field. 


The quantization of a spinor field y(z) can be obtained by essen- 
tially two different approaches. In the method of Jorpan and 
WiGNER?) and that of Fock?) one stresses the equivalence of the 
quantized theory with the many particle problems in the con- 
figuration space of antisymmetrical wave functions. In order to 
establish this equivalence it is necessary to have a complete set of 
orthogonal wave functions for the one-particle problem out of which 
the complete set of antisymmetrical wave functions can be con- 
structed. It is well-known that the relativistic one-electron problem 
includes in such a set the solutions with negative energy. Since 
negative energies are never observed we must consider the relativ- 
istic one-body problem as a mathematical fiction with no counter- 
part in reality. It is of course possible in the many body theory to 
render the negative energy solutions innocuous with the familiar 
methods of the hole theory. 


This roundabout procedure is avoided in the second approach 
which was recently developed by ScuwincER’). By introducing as 


1) P. Jorpan and E. Wiener, Z. Phys. 47, 631 (1928). 
2) V. Fock, Z. Phys. 75, 622 (1932). 
3) J. Scuwincrr, Phys. Rev. 82, 914 (1951). 
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a basic postulate a generalized Action Principle and by combining 
it with the principle of invariance under time reversal he was able 
to conclude that a spinor field must be quantized in accordance with 
the well-known anticommutation rules 


{v(2), y(a')} = ity 0—m) D(ix— 2’), 
{v(2), p(2')} = 0. 


The left-hand sides are here and in the following always written 
as matrix expressions. The spinor y is thus a one-column spinor 
matrix and y, its transposed, a one-row matrix. yt = ~* and 
y = ytA where A is defined by 


—yp =Ay, A, (3) 
At =A. (4) 


y 0=y" 0, denotes the invariant scalar product, D is the homo- 
geneous D-function with rest mass and the y, are assumed to satisfy 


{Yu vy} =2 Jur - (5) 


The generalized Action Principle seems to give a satisfactory 
solution of the quantization problem of a spinor field except for the 
fact that there exists a well-known example of a spinor field which 
satisfies all the basic postulates implied in the Action Principle but 
which violates Eq. (2). It is the spinor field quantized according to 
the method of Masorana}). 

In order to write down most conveniently the commutation rules 
for the Majorana field which replaces Eq. (2) we introduce the 
associated spinor # defined in the following manner: 


P=y~Bryy Ys=%oVV2¥s 
where the matrix B has the property 
Yu = By, B. 
It follows from (7) that B is antisymmetrical?) 


BT =—B. 


1) E. Magorana, Nuovo Cimento 14, 171 (1937). - G. Racau, ibid. 14, 322 
(1937). - W. H. Furry, Phys. Rev. 54, 56 (1938). 
2) W. Pavtt, Zeeman Verhandelingen, Haag, Martinus Nijhoff, 1935, p. 41. 
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The associated spinor py defined by (6) is related to the charge 
conjugate spinor y* defined by 


oor (9) 


where C is the matrix with the property 


Yn =Cyy,C, (10) 


C*C =1. (11) 


The matrices A, B, C are related because of the fact that the three 
operations on the y’s so far considered are not independent, in fact 


Yb = Yu- (12) 


One can always choose the as yet undetermined multiplicative factor 
in B in such a way that this relation assumes the simple form 


A=C+ By,. (13) 


Relation (13) determines B only up to a phase factor since C is only 
determined up to a phase factor and (13) only fixes the relative 
phase between the two. 


With the help of (13) one obtains immediately the desired re- 
lationship in the form 


p =¥. (14) 


It follows from this that the spinor y transforms under proper 
Lorentz transformations according to 


y=yS? (15) 
if under the same transformation y transforms according to 


y =Sy. (16) 


A Majorana field is defined as a field which is equal to its own 
charge conjugate field 


y= 9. (17) 


Thus it follows from (14) and (17) 


§= 9 =9. (18) 
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The commutation rules which replace (2) are then obtained from 
(1) and (18) in the form: 


{9(2), G(a’)} = iy 0—m) D(x— 2’). (2') 


This example of the Majorana field shows clearly enough that 
the equation (2) cannot follow from the Action Principle. In order 
to make sure that none of the basic principles are violated we must 
verify that (2’) is invariant under proper Lorentz transformations, 
space reflections and the transformation of time reversal. As regards 
the proper Lorentz transformations there is very little comment 
needed. The form of the equation (2’) together with the transfor- 
mation property (15) guarantees this invariance. 


The space reflections require a more careful examination because 
of the ambiguity in the sign of S*. We define the transformed 
spinor 9’ by the condition 


gy (x) = S 9(a) (19) 


where x,’ = — 2x, Zp’ = Zp and S has the properties 


Vp = §-} Vu S, (20) 


gt. 4+), (21) 


From the definition of B[Eq. (7)] and the anticommuting property 
of y® follows in either case 


S~ By,=—By,S8S. (22) 
Thus 
p =—@S8 (23) 
and 


{9'(z), @'(y)} = — 4 S(y 0’— m) 8 D(a’'— y’), 
=~ — ily 0 —m) S? D(a — y). (24) 


The commutation rules are invariant under the space reflections 
only if?) 
S?=—1. (25) 
1) It follows from (25) that if an argument could be found which requires S? 
to be +1 the Majorana theory and all the other cases to be discussed below could 
be ruled out on the ground of non-invariance under space reflections. Such an 
argument has recently been given by CalanIELLo [Phys. Rev. 86, 564 (1952)]. 
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The transformation of time inversion in the relativistic theory is 
given by 
yoy (2) =D y(2) (26) 


where y* denotes the complex conjugate (not hermitian conjugate!) 
spinor operator and D is the spinor matrix defined by?) 


ype = D-* yy D 
D* D=—1 
Le. at Zo ’ Ly Lr (k — 5, 2, 3) ’ 
te —~—Tes Ve = Te 
The matrix D is related to C and y, by 
D=yo7¥5C- 


which is consistent with (28). 
For the associated spinor we obtain 


P(x) = 9a’) D Bys. 
With the help of (30) and (13) one verifies without difficulty 
D”~ B= B* D* 
and 
Dy, = — yf D4. 
Thus (31) may also be written as 


F(a) = — F(a’) D>. (34) 


For the commutation rules between the time reversal fields we 
obtain finally 


{9"(2), P'(y)} = —t D(y* 0’— m) D> D(a’ —y’) (35) 
or using (27) and D(z’) = — D(z) 
{9"(2), P*(y)} = ily 0 —m) D(x — y). (36) 


Thus we have also established the invariance of the commutation 
rules under time reversal. 


1) For a detailed discussion of the time inversion transformation in the re- 
lativistic case see S. WATANABE, Phys. Rev. 84, 1008 (1951). Our definition cor- 
responds to “standpoint II” in WaTaNaBE’s paper. 
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In view of this example of a theory which does not satisfy Eq. (2) 
one may well ask the question just how much one is able to derive 
from the generalized Action Principle?). 

We shall prove the following theorem: 


A spinor field quantized according to (1) satisfies instead of (2) 
in general commutation rules of the form 


{v(2), ¥(y)} = + ey 0 — m) D(a — y) (37) 


and the phase of y can be chosen in such a way that @ is real. @ is 
restricted to 


0<e<1. (38) 


2. Proof of the theorem. 


In order to make the problem mathematically well-defined we 
must specify that we are only interested in irreducible representa- 
tions of the operators y. The operators are then also irreducible. 
It follows from this that an operator which commutes with all the 
operators y and # is a multiplum of the unit operator, that is, a 
c-number. 


We begin the proof by defining Co¢(2, y) 


{yo(2), Poly) } =1 Coa(2, y) (39) 


and show first that Coo(z, y) must be a c-number. According to the 
foregoing remark this is established if we show for instance that 


[Coo(*, y), Pr(2)] = 0. (40) 
The left hand side of (40) when written out is given by 


[Coo(z, y), Pr(2)] = Yo(2) {Woly), Pr(2)}— {yo(z), pr(z)} Poly) 
+ Poly) {¥o(2), Yr(z)} = {Poly), yr(z)} Yo(2) . (41) 


All that matters is that the anticommutators which occur on the 
right are c-numbers [ Eq. (1)] and the various y-factors can be freely 
shifted. Thus the four terms cancel in pairs. 


1) The reason why (2) does not follow from the Action Principle is that the 


canonically conjugate momenta 2, = — yy, are not dynamically independent of 
the yp for a spinor field. 
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Next we exploit the requirement of the relativistic invariance in 
the following form. A Lorentz transformation 


r>a2’=Le (42) 


under which the spinor field y is transformed into a field y’ de- 
fined by 


y (L 2) = 8 (2) (43) 

gives rise to a unitary transformation U defined by the relation 
y'(z) = U y(a) U-. (44) 

For infinitesimal transformations Eq. (25) leads to the integrals of 


momentum and angular momentum. It follows then with the help 
of (15) that 


C(x’, y’) = S Cla, y) S% (45) 


For the particular transformation which corresponds to a displace- 
ment S=1,2’=a2+a,y’=yta 


C(x +a, y +a) = C(a, y). (46) 
Thus C is a function of the difference « — y only 
Finally from the field equation 


(y 0+ m) p(x) = 0 
follows 


(y 0+ m) C(z— y) = 0 
which shows that C is of the form 


C(x — y) = 1 o(y 0—m) D(x — y) 


(o arbitrary) 


and the function D’(z) satisfies 


(0" 0, + m*) D’ = 0 for all x. (51) 


Thus D’ is a linear superposition of the D and the D, function. The 
D,-function is ruled out for the following reason. For time inversion 
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(% = — Xp, Zp’ = X,, kK = 1, 2, 3) the D,-function does not change 
the sign 
D,(2’) = D,(2) (52) 


while for this same transformation 
D(a’) = — D(a). (53) 


This sign change is necessary if the commutation rules are to remain 
invariant under the operation of time inversion as was shown in the 
preceding section. Thus we have 


D' =D (54) 
where D is given by 
pecs is ae ikx Sin @ 2° 
D(z) =p | et Pk, 
wo = + VR? + m?. (55) 


In order to establish also 0 < @ <1 (88) it is convenient to ex- 
press the commutation rules in terms of the emission and absorption 
operators a, b defined by 


io¢ ' ° ; 
¥(2) = payee Dy | ak (a,(B) u, e* + i(k) v,e-*). (56) 


The amplitudes of the plane waves u and v are solutions of the 
equations 


(57) 


and are normalized according to 
— = m 
(u, Us) =e (v, Vs) eh 


From (59) follow the relations 
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The commutation rules (1), (37) are then equivalent to 
{a,(R), a,(R’)} = {b,(R), b,(R’)} = 0 (61) 
{a,(R), a;(R’)} = {b,(R), by (R’)} = 6,, 0(k —R’) (62) 


and 


{a,(R), b3(k’)} = 06, 6( —R’). (638) 


We can choose the phase in y so that @ is real and positive; this we 
shall do in the following. If @ + 0 we can construct for any r and k 
an operator 


M=a—-b. (64) 


S 


The operator M + M* is then hermitian and the square is given by 
1 g \ 


(M+ M*)? ={M, M*}=—, —1>0. (65) 


Thus 0 <@ <1 q.e.d. 
We see also that for @ = 1, both 


(M + M*)? = (M — M*)?=0. (66) 
Thus M is the nul-matrix and consequently 


a=b. (67) 
This is the Majorana case. 
Finally we can construct explicitly matrices which satisfy the 
relations (61), (62), (63). Putting for each r, Rk 


a’ =aa—Bb b'=ab—fa 
with 
Se ee aR? oes ae Leee. e 
e~3(a=a* ia = (=e Visa) 


then these operators a’, b’ satisfy the relations (61), (62). But in- 
stead of (63) we obtain 
{a;(k), ;"(R)}=0. 

Thus the construction of matrices which satisfy relations (61), 
(62), (63) is reduced to the standard case of JorpANn and WIGNER. 
Since the representation in the latter case is uniquely determined 
by the commutation rules this is also true for the present case. 
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3. Conclusion. 


We have been able to show that the commutation rules (1) de- 
termine to a large extent the remaining anticommutators. The free- 
dom which is left is characterized by a parameter 0, O0<o@ <1. 
The limiting cases g@ = 0 and @ = 1 represent the already known 
special cases of an electron positron field and a Majorana field. 
Since the commutation rules are invariant under canonical trans- 
formations the theories for different @ are not equivalent. 

Since the commutation rules in the cases @ + 0 are not invariant 
under phase transformations, there exists no gauge invariant inter- 
action with the electromagnetic field. These theories could there- 
fore only be used for the description of neutral particles. 





Das Verhalten von kolloidalen Seignetteelektrika III, 
Bariumtitanat BaTiO, 


von M. Anliker, H. R. Brugger und W. Kanzig*). 
Physikalisches Institut der ETH., Ziirich. 
(18. II. 1954.) 


Summary. The properties of very small BaTiO, crystals have been investigated 
by means of x-ray diffraction, electron diffraction, electron microscopy and di- 
electric measurements. 

The ferroelectric properties change gradually with decreasing crystal size. The 
transition from the polarized (tetragonal) phase in the unpolarized (cubic) phase 
becomes smeared out over a temperature range which increases with decreasing 
particle size. The tetragonal spontaneous strain (c/a—1), measured with x-ray 
diffraction, does not completely vanish, even at temperatures which are a few 
hundred ° C above the Curie point of the macroscopic crystal (120° C). The value 
of (c/a—1) at room temperature decreases with decreasing particle size. This 
suggests that domain configurations with closed flux are favoured (Such confi- 
gurations hinder the normal tetragonal spontaneous strain). 

Electron diffraction experiments indicate that the deviations from the normal 
ferroelectric behaviour are mainly due to a discrepancy between the interior of 
the crystal and a surface layer of about 100 A thickness. The spontaneous tetra- 
gonal strain in this layer (measured with electron diffraction) seems to be larger 
than the volume average of the spontaneous strain (measured with x-ray diffrac- 
tion), and is, moreover, independent of temperature. The surface appears to have 
a very high Curie temperature. The misfit between the surface layer and the 
interior causes the broadening of the transition region and lattice distortions, 
which manifest themselves in an anomalous broadening of the Debye-Scherrer 
rings. 


A. Einleitung. 
I. 


Experimente mit kolloidalem KH,PO, haben gezeigt, dass sich 
kleine seignetteelektrische Kristalle anders verhalten kénnen als der 
makroskopische Kristall, wenn sie in ein isolierendes Medium mit 
kleiner Dielektrizitaétskonstanten eingebettet sind: Wenn eine kri- 
tische Kristallgrésse unterschritten wird, tritt keine spontane Po- 
larisation mehr ein’). Dieses anomale Verhalten lasst sich auf einen 


*) Jetzt am Physics Department, University of Illinois, Urbana III. (U.S.A.). 
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Doméneneffekt zuriickfiihren?®): Die Wandenergie verhindert ein 
Aufspalten kleiner Teilchen in mehrere Weifsche Bezirke. Da- 
durch wird aber die spontane Polarisation verunméglicht: Die 
Energie des depolarisierenden Feldes ist beim Eindomianenkristall 
so gross, dass der unpolarisierte Zustand sich bei jeder Temperatur 
als der stabilere erweist. 

In der vorliegenden Arbeit wird die Suche nach Korngréssen- 
effekten auf die 120° C-Umwandlung von BaTiO, ausgedehnt. Zum 
vorneherein ist ein ganz anderes Ergebnis zu erwarten als im Falle 
von KH,PO,: 

1. Im tetragonalen KH,PO, kann sich die spontane Polarisation 
nur parallel zur c-Achse einstellen, wihrend im kubischen BaTiO, 
drei aufeinander senkrecht stehende seignetteelektrische Achsen 
existieren. Es sind deshalb bei BaTiO, Domiinenkonfigurationen mit 
geschlossenem Flux méglich. 

2. Bei KH,PO, liegt die Curie-Temperatur so tief (T’, = 123° K), 
dass Kristall und Einbettungsmedium als vollkommene Isolatoren 
betrachtet werden diirfen, was fiir BaTiO, (7 ~ 400° K) nicht 
mehr zutrifft. 


Es ist daher sehr unwahrscheinlich, dass bei BaTiO, die spon- 
tane Polarisation durch das depolarisierende Feld verhindert wird. 
Korngrésseneffekte existieren aber, wie die im folgenden beschrie- 
benen Beobachtungen zeigen: 

1. Zermahlt man makroskopische seignetteelektrische BaTiO,- 
Kristalle oder keramisches BaTiO, zu Pulver der Korngrésse < 1 p, 
so findet man eine auffallige Anomalie im Debye-Scherrer-Dia- 
gramm: Die Interferenzen zeigen eine Verbreiterung, welche viel 
grosser ist als die der Teilchenkleinheit entsprechende Diffraktions- 
verbreiterung. Die Aufspaltung der Debye-Scherrer-Linien, welche 
von der spontanen piezoelektrischen Deformation herriihrt?*), wird 
nicht mehr aufgelést, so dass ein kubisches, unpolarisiertes, nicht 
seignetteelektrisches BaTiO, vorgetiiuscht werden kann. Man 
kénnte vermuten, dieser Effekt werde durch Gitterschaiden hervor- 
gerufen, die beim Zertriimmerungsprozess entstanden sind, doch 
spricht die Tatsache dagegen, dass direkt geziichtete kleine Kri- 
stalle dieselbe Anomalie zeigen, wie aus dem Folgenden hervorgeht : 

2. M. G. Harwoop und H. A. Kuasens§) stellten BaTiO,-Pulver 
her durch Reaktion von TiO, mit Ba(OH),.°8 H,O. Bei Reaktions- 
temperaturen unter 1000° C soll ein kubisches, nicht seignette- 
elektrisches BaTiO, entstehen, welches verbreiterte Réntgeninter- 
ferenzen gibt. Als Ursache nehmen die Autoren zahlreiche Leer- 
stellen im Gitter an, welche das Auftreten der spontanen Polari- 
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sation — ein kooperatives Phanomen — verhindern sollen. Die auf- 
fallende Ahnlichkeit dieses Effektes mit dem oben beschriebenen 
Zerkleinerungseffekt lasst jedoch vermuten, dass es sich um einen 
Korngrésseneffekt handelt. Wir haben deshalb die Versuche von 
Harwoop und Kiasens wiederholt*) und die Reaktionsprodukte 
nicht nur réntgenographisch, sondern auch elektronenmikroskopisch 
untersucht. Dabei stellte es sich heraus, dass die BaTiO,-Kristalle 
um so kleiner sind, je tiefer die Reaktionstemperatur liegt (Tab. 1). 


Tabelle 1. 


Abhangigkeit der Teilchengrésse von der Reaktionstemperatur beim Verfahren 

von Harwoop und Ktasens®). Die Tabelle gilt fiir Reaktion im Ag-Tiegel; im 

Korundtiegel erzielt man dieselben Teilchendurchmesser bereits bei 50° tiefern 
Temperaturen als den angegebenen. 





Reaktionstemperatur °C . 950 875 800 700 




















Teilchengrésse Din A . . | 10000 600 | 500 400 





3. Kleine BaTiO,-Kristalle lassen sich auch auf hydrothermalem 
Wege herstellen!). Die anomale Verbreiterung der Debye-Scherrer- 
Linien ist etwa dieselbe wie bei den gemahlenen oder aus der Hydro- 
xydschmelze gewonnenen Kristallen. 

E's ist daher sehr unwahrscheinlich, dass die anomale Linienverbret- 
terung wesentlich von der Herstellungsmethode der kleinen Teilchen 
abhingt. Viel eher diirfte es sich wm einen Korngrésseneffekt handeln. 

Die niichstliegende Vermutung ist die, dass sie durch Dominen- 
bildung verursacht wird. Wenn das zutrifft, miissen die Réntgen- 
interferenzen schmaler werden beim Aufheizen der Kristalle iiber 
die Curietemperatur (120° C). Das Experiment zeigt jedoch, dass 
die Linienverbreiterung mit steigender Temperatur zunimmt. Fer- 
ner liasst sie sich auch an kleinen (Ba, Sr)Ti03-Mischkristallen be- 
obachten, deren Curiepunkt weit unterhalb Zimmertemperatur liegt. 
Die anomale Linienverbreiterung kann somit kein Doméineneffekt sein. 

Die obigen Beobachtungen zeigen deutlich, dass ein Korngréssen- 
effekt bei BaTiO, existiert. Uber dessen Natur geben sie jedoch 
wenig Auskunft. Die vorliegende Arbeit stellt einen Versuch dar, 
diesen Korngrésseneffekt experimentell abzukliren. 

Eine Planung der Experimente auf theoretischer Grundlage ist 
nicht méglich, da die gegenwirtigen Theorien der Seignetteelektri- 
zitit von BaTiO, nur wenige Anhaltspunkte iiber mégliche Korn- 
grésseneffekte geben. Einzig die Untersuchung auf Anti-Seignette- 


*) Wir sind Herrn O. Jaxrrs fiir die sorgfaltige Herstellung der Praparate zu 
grossem Dank verpflichtet. 
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elektrizitit (Abschnitt D) wurde durch theoretische Betrachtungen 
angeregt. 


Die weitern wesentlichen Experimente sind: 


1. Messung der Breite der Réntgeninterferenzen als Funktion 
von Teilchengrésse und Temperatur (Abschnitt E). 


2. Bestimmung der spontanen piezoelektrischen Deformation aus 
Roéntgeninterferenzen als Funktion von Teilchengrésse und Tempe- 
ratur (Abschnitt F). 


3. Bestimmung der spontanen Deformation als Funktion von 
Teilchengrésse und Temperatur aus Elektroneninterferenzen (Ab- 
schnitt H). 


Der Schluss der Arbeit fasst die verschiedenartigen experimentel- 
len Ergebnisse in einem Bilde zusammen, welches geeignet ist, das 
anomale Verhalten kleiner BaTi0,-Teilchen zu erklaren. 


B. Die Herstellung der kleinen Teilchen und die Bestimmung ihrer Grésse. 


Fiir die folgenden Versuche dienten ausschliesslich kleine Teil- 
chen, welche durch Zertriimmern grésserer Kristalle gewonnen 


worden waren. Da BaTiO, eine sehr stabile Verbindung ist, besteht 
damit die Gewihr, dass Teilchen verschiedener Griésse chemisch 
identisch sind. 


Als Ausgangsprodukt diente auf keramischem Wege aus reinsten 
Chemikalien hergestelltes polykristallines BaTiO, (resp. (Ba, Sr) Ti05) 
mit einer Korngrésse von 10 bis 100 w. Der Zerkleinerungsprozess 
erfolgte in einer Hartmetall-Kugelmiihle unter Zugabe einer ge- 
eigneten Collodium-Amylacetat-Lésung als Schutzkolloid’). Durch 
fraktionierte Sedimentation und Zentrifugation lessen sich die 
Teilchen verschiedener Grésse trennen. Die Gréssenverteilungs- 
funktionen f(D) der verschiedenen Fraktionen bestimmten wir mit 
Hilfe des Elektronenmikroskopes bis hinunter zu einem mittleren 
Teilchendurchmesser D ~ 500A. Die Eichung der Mikroskopver- 
grésserung erfolgte mit Hilfe eines bekannten Polystyren-Latex- 
Priparates. Die Statistiken umfassen pro Zentrifugat etwa 500 Teil- 
chen. Der mittlere Durchmesser D der Teilchen in den noch feineren 
Zentrifugaten liesse sich elektronenmikroskopisch nur ungenau 
angeben und wurde deshalb durch Extrapolation der empirisch 
bestimmten Funktion D (a, t) ermittelt (@ = Tourenzahl der Zen- 
trifuge, t = Zentrifugationszeit). 
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Fir die Réntgenuntersuchungen ist nicht die Haufigkeit f(D) der 
Teilchen vom Durchmesser D massgebend, sondern die Volum- 
anteilfunktion {(D)-D*. Fig. 1 zeigt diese Letztere fiir die unter- 
suchten BaTiO;-Kolloide. Als mittlere Teilchengrésse definieren 
wir*) : 


— | f(D):D*-D-dD 


—— [ f(D)-D*-dD 





Mittlerer Teiichendurchmesser 0 
der betreffenden Probe 


| 











Teilchendurchmesser 
Fig. 1. 
Elektronenmikroskopisch bestimmte Volumanteilfunktionen g(D) = f(D)-D* der 
untersuchten Sedimente und Zentrifugate von BaTiO. 
(Das grébste Sediment mit D = 29,1 «u wurde mit einem gewodhnlichen Licht- 
mikroskop analysiert.) 


C. Dielektrische Untersuchungen. 


Messungen der Dielektrizitaitskonstanten (DK) gepresster Pulver 
fiihrten zu folgendem Ergebnis: Die DK-Spitze am Curiepunkt 
wird umso unschiarfer, je kleiner die Teilchen sind. Der Curiepunkt 
wird ,,verschmiert*. Eine quantitative Bestimmung der DK der 
kleinen Teilchen scheitert an der Unzuverlissigkeit der Porositits- 
korrekturen. 


Dielektrische Messungen an Suspensionen und Mischkérpern 
sind noch viel weniger aussichtsreich, da die DK der Kristalle viel 
grésser ist als diejenige der in Frage kommenden Suspensionstrager. 
Wir haben deshalb die dielektrischen Methoden nicht weiter ver- 
folgt und mit Réntgen- und Elektroneninterferenzen weiter- 
gearbeitet. 


*) Fir die Elektronenbeugungsversuche wire wohl eher die Funktion /(D)-D? 
massgebend. Wir haben jedoch darauf verzichtet, noch eine zweite mittlere Teil- 
chengrésse einzufiihren, da der Unterschied klein ist. 
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D. Untersuchung auf Antiseignetteelektrizitat. 


I. Theoretische Méglichkeit einer antiseignetteelektrischen Umwandlung 
als Korngrésseneffekt. 


CoHEN?) betrachtet ein Punktdipol-Modell fiir BaTiO;. Unter 
korrekter Beriicksichtigung der Lorentzfaktoren des innern Feldes 
findet er, dass die freien Energien des seignetteelektrischen Zu- 
standes des kurzgeschlossenen Kristalls und des antiseignette- 
elektrischen Zustandes fast gleich sind. Die freie Energie des 
seignetteelektrischen Zustandes muss daher nur wenig vergréssert 
werden, damit der antiseignetteelektrische Zustand stabil wird. 
Durch Reduktion der Kristalldimensionen sollte sich dies realisieren 
lassen, da die Summe von Wand- und Feldenergie bei kleinen Teil- 
chen wesentlich werden kann!°). Wir haben deshalb an BaTiO,- 
Kolloiden und an (Ba, Sr) Ti0,-Mischkristall-Kolloiden mit Rént- 
gen- und Elektroneninterferenzen nach der Uberstruktur gesucht, 
die fiir den antiseignetteelektrischen Zustand charakteristisch ist. 


II. Durchfiihrung der Experimente und Ergebnis. 


1. BaTiO,-Kolloide: Es ist nicht anzunehmen, dass BaTiO,- 
Kristalle allein schon durch den Zertriimmerungsprozess vom spon- 


tan polarisierten in den antipolarisierten Zustand iibergefiihrt 
werden, da der Mahlprozess unterhalb der Curietemperatur statt- 
findet. Die kleinen Teilchen miissen deshalb durch Aufheizen tiber 
die Curietemperatur erst entpolarisiert werden. Die antiseignette- 
elektrische Umwandlung sollte wahrend des Abkiihlens erfolgen. 


Zur Herstellung der Rontgenpraparate wurden die Kolloide zuerst 
getrocknet, dann langsam auf ca. 300° C erwirmt (wobei das 
Schutzkolloid verbrennt) und schliesslich auf Zimmertemperatur 
abgekiihlt. Es bleibt ein lockeres Pulver zuriick, welches zu zylinder- 
férmigen Debye-Scherrer-Praiparaten gepresst wird. 


Die Praparate fiir die Elektroneninterferenzen stellten wir wie 
folgt her: Auf eine diinne Formvarfolie, die auf einem Kupfernetz 
von 1,6-10-? cm Maschenweite lhegt, wird im Hochvakuum ein 
Si0-Film aufgedampft. Die Formvarseite des Doppelfilms wird 
dann mit der kolloidalen Suspension benetzt und durch Erhitzen 
im Hochvakuum auf 500° C Schutzkolloid und Formvarfilm weg- 
gebrannt. Zuriick bleibt ein SiO-Film mit darauf verstreuten BaTiO,- 
Teilchen. Die Praparaterwirmung wahrend der Belichtung durch 
den Elektronenstrahl blieb durch Anwendung der friiher beschrie- 
benen Pulsmethode’) sehr gering. 
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Ergebnis: Weder mit Réntgen- noch mit Elektroneninterferenzen 
liessen sich Uberstrukturlinien nachweisen im ganzen untersuchten 
Teilchengréssenbereich: 150 A < D < 300000 A fiir die Réntgen- 
untersuchungen, 300 A < D < 23000 A fiir die Elektronen- 
beugungsversuche. 

2. (Ba, Sr) TiO,-Mischkristall-Kolloide: Das negative Ergebnis 
bei BaTiO, kénnte der Leitfaihigkeit zugeschrieben werden, welche 
die Bildung von Dominen iiberfliissig macht’). Die Versuche wur- 
den deshalb wiederholt mit (Ba, Sr) Ti0,-Mischkristallen mit einer 
Curietemperatur von — 70° C. Bei der Temperatur des fliissigen 
Stickstoffes liessen sich jedoch auch hier weder mit Elektronen- 
noch mit Réntgeninterferenzen Uberstrukturlinien nachweisen*). 

Es ist daher sehr unwahrscheinlich, dass das anomale Verhalten 
kleiner BaT.0,- Teilchen mit der Umwandlung in eine antiseignette- 
elektrische Phase zusammenhdngt. 


E. Die anomale Breite der Réntgeninterferenzen. 


I. Gitterverzerrungen oder kleine Primdrteilchen ? 


Der auffalligste Korngrésseneffekt ist die anomale Breite der 
Debye-Scherrer-Linien**). Eine systematische Untersuchung der 
Linienbreite ist daher naheliegend. Zur anomalen Breite kénnen 
grundsiatzlich zwei Effekte beitragen: 


a) Die im Elektronenmikroskop sichtbaren Teilchen sind keine 
Einkristalle mit kohirentem Gitter, sondern Konglomerate von 
kleineren Priméirteilchen. 

b) Es treten Gitterverzerrungen auf. 


Die Beitrége a) und b) kénnen nach Kocuenpérrer?”) durch 
Messung der physikalischen Breite 6 der Einzellinien als Funktion 
des Braggschen Winkels bestimmt werden: 


Ist nur der Effekt a) vorhanden, so gilt fiir die physikalische 
Linienbreite 
B,° cos #= 2 


, (,, Teilchengréssenverbreiterung“) (1) 


wobei # = Braggscher Winkel, R = Kameraradius, 2 = Wellen- 
lange der Strahlung, A = Durchmesser der Primirteilchen. 

*) Wir beniitzten die friiher’?) beschriebenen Apparate fiir diese Tieftempe- 
raturuntersuchungen. 

**) Als ,normale“ Verbreiterung bezeichnen wir die Verbreiterung, welche der 
elektronenmikroskopisch bestimmten Teilchengrésse D entspricht. 
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Dominiert der Effekt b), so wird 
B,-cos $= 44%. R-sind (2) 


wobei Aa/a = Amplitude der relativen (isotrop vorausgesetzten) Git- 
terverzerrungen (Gitterkonstantenschwankungen). 


Bei gleichzeitigem Auftreten von Teilchengréssen- und Verzer- 
rungsverbreiterung gilt naéherungsweise 





Bao= A:cos ? (1 a 5 » wenn Ba > B,/2 
es ° 


(3) 


$.9* i. -R-sin 3/cos 3, wenn B,<6,/2. 


Die physikalische Integralbreite 6 der Einzellinien wurde ge- 
messen fiir Cu K,-Strahlung nach der Methode von Jonss§) unter 
Verwendung von im Vakuum getempertem Reinaluminium als 
Eichsubstanz. Die Temperatur des Réntgenpraparates muss ober- 
halb der Curietemperatur gehalten werden, damit die unaufgeléste 
tetragonale Aufspaltung der Debye-Scherrer-Linien nicht stért. 
Fig. 2 zeigt das Ergebnis einer solchen Messung. 





T T T T T 
ai 


B-cos#-10° Gemahlenes BaTiO, 
_ B=1000A, T = 493°C 


10 











Braggscher Winkel 
Fig. 2. 

Nachweis der Gitterkonstantenschwankungen: f cos 6/R aufgetragen als Funktion 
des Braggschen Winkels. D = 1000 A, Temperatur 500° C. 
Ausgezogene Linie: Kochendérfersche Funktion (3) angepasst an Breite der Inter- 
ferenz (222) und elektronenmikroskopisch bestimmte Teilchengrésse A = D. 
Gestrichelte Linie : Verlauf bei reiner Teilchengréssenverbreiterung: 8 cos #/R =A/D 
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Aus dem Anstieg von f cos 3#/R mit steigendem Braggschem 
Winkel folgt, dass Gitterverzerrungen auftreten. Die Kochendérfer- 
sche Funktion (3), angepasst an die elektronenmikroskopisch be- 
stimmte Teilchengrésse und die Breite der Interferenz (222), gibt 
den beobachteten Verlauf von # cos #/R befriedigend wieder. Die 
im Elektronenmikroskop sichtbaren Teilchen stellen somit kohdrente, 
aber verzerrte Gitterbereiche dar. 


Analoge Messungen an Zentrifugaten anderer Teilchengrésse und 
an hydrothermalen Praparaten fiihrten zu demselben Schluss 
(Fig. 3). 


4 
B-cos#- 10° Hydrothermales BaTiO, 
D= 3000A, T = 200°C 





rad 
2 + 











Braggscher Winkel > 
Fig. 3. 
Nachweis der Gitterverzerrungen an einem hydrothermalen Praparat. D ~ 3000 A, 
Temperatur 200° C. 


Il. Die Abhdngigkeit der Gitterverzerrungen von der Teilchengrésse. 


Die anomal grosse Linienbreite lisst sich nur bei kleinen Teilchen 
beobachten; sie hangt also vom Teilchendurchmesser ab. Wir be- 
stimmten diese Abhangigkeit bei Zimmertemperatur durch Messung 
der physikalischen Integralbreite der (nicht aufspaltenden) Inter- 
ferenz (222) nach der Methode von Jonsxs§). Fig. 4 zeigt das Ergeb- 
nis: Die Gitterverzerrungen beginnen sich schon bei Teilchengréssen 
D < 10 w bemerkbar zu machen. 


Aus den Daten der Fig. 4 lasst sich nach der Kochendérferschen 
Formel (3) die mittlere Amplitude der Gitterverzerrungen berech- 


nen. Aa/a nimmt mit sinkender Teilchengrésse systematisch zu 
(Fig. 5). 
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Physikalische Linienbreite von (222) 
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ot D-cosd 





10° 10° 
Mitlerer Teilchendurchmesser D 

Fig. 4. 
Abhangigkeit der physikalischen Breite der Linie (222) vom Teilchendurchmesser. 
Die gestrichelte Kurve stellt die Verbreiterung dar, wie sie allein durch die Teilchen- 
grésse D hervorgerufen wiirde. Die horizontalen Fehlerschranken entsprechen den 
Halbwertsbreiten der in Fig. 1 dargestellten Verteilungsfunktionen. Die vertikalen 
Fehlerschranken sind zusammengesetzt aus dem wahrscheinlichen zufalligen Fehler 
und den geschatzten systematischen Fehlern (mit Ausnahme derjenigen, welche 

dem Jonesschen Verfahren innewohnen kénnten). 








Mittiere Amplitude der Gitterkonstantenschwankungen 











10° 10* 
Miltlerer Teilchendurchmesser 0 
Fig. 5. 
Abhangigkeit der mittleren Amplitude der Gitterverzerrungen von der Teilchen- 
grésse, berechnet nach Formel (3) aus der physikalischen Breite der Interferenz 
(222) und dem elektronenmikroskopisch bestimmten Teilchendurchmesser D. 
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III. Die Abhdngigkeit der Gitterverzerrungen von der Temperatur. 


Wenn die beobachteten Gitterverzerrungen eine Folge der Do- 
manenstruktur sind, so miissen sie beim Aufheizen des Kristalls 
iiber die Curietemperatur (120° C) verschwinden und beim Abkiihlen 
wieder auftreten. Um dies zu priifen, massen wir die Temperatur- 
abhiangigkeit der physikalischen Breite der Interferenz (222). In 
Fig. 6 ist die Amplitude der Gitterverzerrungen aufgetragen, die 
sich aus diesen Messungen ergibt. Es tritt gerade das Gegenteil 





f T T 


da . 193 
a 











- 


200 400 600°C 


Fig. 6. 
Temperaturabhangigkeit der Amplitude der Gitterverzerrungen. 
Obere Kurve: D = 1000 A, untere Kurve: D — 8900 A. 
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dessen ein, was auf Grund eines Domianeneffektes zu erwarten 
wire: Die Gitterverzerrungen nehmen mit steigender Temperatur zu. 
Das Anwachsen ist kontinuierlich und in der Gegend der Curie- 
temperatur am stiarksten. 

Durch tagelanges Tempern bei ca. 500° C nehmen die Gitter- 
verzerrungen leicht ab. 


F. Die réntgenographische Bestimmung der spontanen Deformation. 
I. Die Methode. 


Wenn sich der Kristall spontan elektrisch polarisiert, so tiber- 
lagert sich den im Abschnitt E besprochenen isotropen Gitter- 
verzerrungen die tetragonale spontane Deformation, welche am 
makroskopischen Kristall und am keramischen Material gut unter- 
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sucht ist?)!4). Diese aéussert sich im Debye-Scherrer-Diagramm- 
in der bekannten Aufspaltung aller Interferenzen, deren Indices die 
Bedingung h, = h, = hg nicht erfiillen. Aus dem Debye-Scherrer- 
Diagramm kann daher auf den Polarisationszustand geschlossen 
werden. 

Die Aufspaltung lasst sich direkt messen, wenn sie grésser ist als 
die Breite der Einzellinie. Bei kleinen Teilchen ist dies jedoch nicht 
mehr der Fall, und die Aufspaltung aussert sich dann nur noch in 
einer zusitzlichen Linienverbreiterung. Fig.7 zeigt als Beispiel 
die Photometerkurven der Linien (810), (311) und (222) fiir die drei 
Teilchendurchmesser D = 29 yp, 4,8 w und 0,89 p. 
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Braggscher Winkel + 
Fig. 7. 
Photometerkurven der Interferenzen (310), (311) und (222); 
Strahlung: Cu K,-Dublett; Praparattemperatur: 20° C. 


Im Fall unaufgeléster Linien lisst sich die Aufspaltung bestim- 
men durch Vergleich der Linienbreite einer aufgespaltenen Linie 
mit derjenigen einer unaufgespaltenen Linie. Besonders gut eignen 
sich fiir eine solche Analyse die Linien (311) und (222): 

1. (811) und (222) liegen so nahe beieinander, dass beide prak- 
tisch dieselbe apparative Linienbreite haben. 
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2. Die durch die Gitterverzerrungen bedingte Breite der Einzel- 
linie nimmt beim Ubergang von (222) zu (311) nur wenig ab. Die 
Anderung lisst sich mit geniigender Genauigkeit durch die Kochen- 
dérfersche Formel (3) ausdriicken. 

3. (311) spaltet bei tetragonaler Deformation nur in 2 Linien auf, 
was die Analyse der entstehenden Uberlagerung erleichtert. Das 
Intensititsverhaltnis der beiden Komponenten darf gleich dem 
Verhaltnis der Flachenhaufigkeiten gesetzt werden (1:2); die 
Ionenverschiebungen sind so klein*)%), dass der Unterschied der 
Strukturfaktoren vernachlassigt werden kann. 

4, (311) und (222) haben nahezu dieselbe Intensitit, so dass sich 
systematische Fehler in der Messung der Linienbreiten weitgehend 
kompensieren. 
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0? 10 wo 
Mittlerer Teiichendurchmesser D 
Fig. 8. 
Spontane tetragonale Deformation bei Zimmertemperatur, aufgetragen als Funk- 


tion der Teilchengrésse D. Die horizontalen Fehlerschranken entsprechen den 

Halbwertsbreiten der in Fig. 1 dargestellten Verteilungsfunktionen. Die vertikalen 

Fehlerschranken sind zusammengesetzt aus dem wahrscheinlichen zufalligen Fehler 
und den geschatzten systematischen Fehlern. 


Zur Bestimmung der spontanen Deformation aus den Photo- 
meterkurven sind im wesentlichen folgende Schritte nétig: 

1. Transformation der Photometerkurven in relative Réntgen- 
intensitiat. 

2. Messung der Form und totalen Breite b der unaufgespaltenen 
Linie (222). 

3. Aus b wird die totale Breite b’ berechnet, welche eine unauf- 
gespaltene Linie am Orte der Interferenz (811) hat. 

4, Messung der totalen Breite B der aufgespaltenen Interferenz 
(311). 
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5. Aus b’ und B lasst sich durch ein graphisches Verfahren, ahn- 
lich der Dublettkorrektur von Jonss§), die Aufspaltung von (811) 
bestimmen. 

6. Aus der Aufspaltung wird die tetragonale Deformation (¢/a—1) 
berechnet. 


II. Die Abhdngigkeit der spontanen tetragonalen Deformation von der 
Teilchengrosse. 


In Fig. 8 ist die nach dem oben beschriebenen Verfahren be- 
stimmte tetragonale Deformation als Funktion der Teilchengrésse 
aufgetragen. Als Grundlage dienten Debye-Scherrer-Diagramme, 
die in einer 114-mm-Kamera bei Zimmertemperatur aufgenommen 
worden waren. 





i. 

(5-1) -10" 
1,2 4 
1,0 4 
0.8 ; 
0,6 7 
0,4 + 





c 
Ss 
2 
o 
£ 
cj 
co 
Me 
wa 
fan} 
@ 
s 
c 
o 
a 
Ww) 


Makrokristall | 
0 2 4 (nach Megaw) 














0 T T 

100 200 300 500°C 
Temperatur 
Fig. 9. 


Temperaturabhangigkeit der spontanen tetragonalen Deformation fiir D = 8900 A 
und 1000 A; gestrichelte Kurve: Messung von Mecaw"*) an keramischem Material. 


(c/a— 1) nimmt ab mit sinkender Teilchengrésse. Die Abnahme ist 


stetig innerhalb der Fehlerschranken. Eine ,,kritische Teilchengrésse*, 
wo der Eiffekt evnsetzt, lasst sich nicht angeben. 


IV. Die Temperaturabhaingigkeit der spontanen Deformation. 


Wir bestimmten die Temperaturabhangigkeit der spontanen te- 
tragonalen Deformation mit Hilfe einer 190-mm-Hochtemperatur- 
kamera*) fiir zwei Praparate mit D = 8900 A und D = 1000 A. 
Fig. 9 zeigt, dass sich kleine Teilchen ganz anders verhalten als der 


*) Wir méchten der Firma Gebr. Sulzer in Winterthur fiir die leihweise Uber- 
lassung dieser Kamera an dieser Stelle danken. 
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Makrokristall oder die Keramik: Die spontane Deformation sinkt 
nicht sprunghaft auf Null beim Uberschreiten von 120° C, sondern 
nimmt mit steigender Temperatur kontinwierlich ab. Ein scharfer 
Curiepunkt existiert nicht, in Ubereinstimmung mit den dielektri- 
schen Messungen (vgl.S. 103). Bei 500°C, also 380°C oberhalb der 
Curietemperatur des Makrokristalls, lasst sich die tetragonale Defor- 
mation noch deutlich nachweisen. 

Damit lassen sich die zum Teil systematischen Abweichungen der 
Messpunkte in Fig. 2 von der Kochendérferschen Kurve als Folge 
der remanenten tetragonalen Deformation erkliren. 


G. Folgerungen aus den Réntgenuntersuchungen. 


Da Absorption und Extinktion der Réntgenstrahlung in den 
kleinen Teilchen vernachlassigbar sind, stellen unsere Messungen 
Volumenmittelwerte dar. Sie geben damit z. B. keinen direkten 
Hinweis iiber die riumliche Verteilung der Gitterverzerrungen in 
den einzelnen Teilchen. Es ist aber héchst unwahrscheinlich, dass 
die Verzerrungen ,,homogen* iiber das Kristallvolumen verteilt 
sind. Wire dies der Fall, so miissten wir einen Volumeneffekt dafiir 
verantwortlich machen. Dies wiirde aber mit der Tatsache im 
Widerspruch stehen, dass die Gitterverzerrungen von der Kristall- 
grésse abhaingen. Da wir auch Doméineneffekte als Ursache ausge- 
schlossen haben, miissen wir annehmen, dass die Gitterstérung von 
der Oberfliche ausgeht. Dies ist plausibel; denn Abweichungen von 
der ,,normalen® Struktur sind an der Oberfliche von Kristallen zu 
erwarten?!)15~18)20)21)_ Die Zunahme der tiber das Kristallvolumen 
gemittelten Amplitude der Gitterverzerrungen mit sinkender Teil- 
chengrésse ist im wesentlichen damit zu erkléren, dass der Volumen- 
anteil der gestérten Schicht mit sinkendem Teilchendurchmesser 
grésser wird. 

Die Temperaturabhangigkeit der Gitterverzerrungen vermag 
einen Hinweis zu geben auf die Art der Strukturabweichung in der 
Oberflaichenschicht: Die Zunahme von Aa/a mit steigender Tempe- 
ratur, welche zwischen 100° C und 200° C besonders ausgeprigt ist, 
zeigt, dass die Diskrepanz zwischen Oberflachenschicht und Kristall- 
kern grésser wird, wenn sich der letztere entpolarisiert. 

Ein Bild, welches mit diesen Beobachtungen im Einklang ist, 
wire folgendes: BaTiO,-Kristalle haben eine Oberflachenschicht, 
welche auch bei Temperaturen weit tiber der Curietemperatur des 
Kristallinnern spontan polarisiert und damit spontan deformiert 
bleibt. Dieses Bild wird durch die im nichsten Kapitel beschriebe- 
nen Elektronenbeugungsexperimente gestiitzt. 
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Schwerer verstandlich ist die Abnahme der spontanen Deforma- 
tion mit sinkendem Teilchendurchmesser. Wir vermuten, dass sie 
mit der Bildung von Dominenkonfigurationen zusammenhingt, 
welche die normale Ausbildung der tetragonalen Deformation aus 
sterischen Griinden nicht zulisst. Es ist leicht einzusehen, dass dies 
fiir jede Konfiguration mit geschlossenem Feldfluss der Fall ist. 


H. Elektronenbeugungsexperimente. 


I. Das Ziel. 


Die Réntgenuntersuchungen weisen darauf hin, dass das anomale 
Verhalten kleiner BaTiO,-Teilchen mit einem anomalen Verhalten 
der Oberflache zusammenhiangt. Zur Untersuchung der Oberfliche 
haben wir deshalb die Kolloide auch mit dem Elektronendiffrakto- 
graphen untersucht. Die Eindringtiefe des Primarstrahls (ca. 50 kV 
Energie) in ein kristallines Teilchen, welches sich gerade in Refle- 
xionslage fiir eine Interferenz (h, h, hs) befindet, betragt nur etwa 
100 A*). Da nur Teilchen in Reflexionslage zu den Debye-Scherrer- 
Ringen beitragen, gibt das Elektronenbeugungsdiagramm Auskunft 
iiber eine etwa 100 A tiefe Oberflichenschicht. Die Untersuchung 
der spontanen Deformation in dieser Schicht ist das Hauptziel der 
im folgenden beschriebenen Elektronenbeugungsexperimente. 


II. Grundsétzliche Bemerkungen zur Breite der Elektroneninterferenzen 
und zur Bestimmung der spontanen Deformation. 


Das Experiment zeigt zunichst, dass das Elektronenbeugungs- 
diagramm der BaTiO,-Kolloide dem Réntgendiagramm vdllig ana- 
log ist. Die Oberflichenschicht hat also im wesentlichen dieselbe 
Kristallstruktur wie das Innere. 

Die Interferenzen sind breiter als diejenigen der friiher unter- 
suchten KH,PO,-Kolloide. Die Aufspaltung, welche von der spon- 
tanen Deformation herriihrt, ist nicht aufgelést. Letztere aussert 
sich aber darin, dass die Breite aufspaltender Interferenzen deutlich 
grésser ist als diejenige der nicht aufspaltenden (vgl. Fig. 10). Zur 
Bestimmung der spontanen Deformation sind daher (aéhnlich wie 
bei den Réntgenuntersuchungen) die Linienbreiten von aufspalten- 
den Interferenzen mit denjenigen von nicht aufspaltenden zu ver- 


*) Der Extinktionskoeffizient ist in diesem Falle erfahrungsgemass etwa 100mal 
grosser als der wahre Absorptionskoeffizient. Die genaue Berechnung der Eindring- 
tiefe stésst auf Schwierigkeiten, da die dynamische Theorie der Elektroneninter- 
ferenzen noch nicht véllig abgeklart ist. 
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gleichen. Dieses Verfahren kann jedoch mit betrichtlichen syste- 
matischen Fehlern behaftet sein, da neben der Aufspaltung noch 
andere Effekte Unterschiede in den Linienbreiten verursachen 
kénnen. Eine kurze Diskussion der verschiedenen physikalisch und 
apparativ bedingten Verbreiterungseffekte ist deshalb notwendig: 


1. Physikalische Verbreiterung. 


a) Refraktionsverbreiterung: Die Brechung des Elektronenstrahls 
an der Kristalloberflache wirkt sich auf den totalen Abbeugungs- 
winkel verschieden aus, je nach der Lage der reflektierenden Netz- 
ebene relativ zur Oberflache?). Unsere Kolloidteilchen haben keinen 
wohldefinierten Habitus und sind annahernd isometrisch. Die Re- 
fraktion bewirkt in diesem Falle eine Verbreiterung der Interferenz- 
ringe, die fiir alle Interferenzen gleich gross ist. Sie betrigt 


14VR 
Brretr. ad 20 (4) 


wobei V = inneres Potential (ca. 10 Volt), U = Beschleunigungs- 
spannung (56 kV), R = Abstand Priparat-Film (42 cm). Mit diesen 
Daten wird Ber, 09,0052 cm. 

b) Diffraktionsverbreiterung: Diese riihrt davon her, dass in jedem 
Kristall nur eine beschrankte Anzahl von Netzebenen am Beugungs- 
vorgang mitwirken. Die von uns untersuchten Kristalle sind aber 
immer noch so gross, dass die Diffraktionsverbreiterung nicht durch 
die Teilchengrésse (800 A < D < 23000 A), sondern durch die be- 
schrankte Eindringtiefe des Primirstrahls und durch die Rauhig- 
keit der Oberfliche bestimmt ist!%). Die Eindringtiefe hingt von der 
Extinktion und damit von der Struktwramplitude ab. Interferenzen 
mit kleiner Strukturamplitude entsprechen einer grésseren Ein- 
dringtiefe und kénnen deshalb geringere Diffraktionsverbreiterung 
aufweisen. Die durch den Zerkleinerungsprozess hergestellten Kol- 
loidteilchen haben keinen definierten Habitus; es ist daher nicht 
anzunehmen, dass die Rauhigkeit der Oberfliiche gewissen Gesetz- 
missigkeiten unterworfen ist, welche zu einer zusitzlichen selek- 
tiven Verbreiterung bestimmter Interferenzen Anlass geben kénn- 
ten. Einzellinien (unaufgespaltene Linien) mit gleichen Struktur- 
amplituden sollten infolgedessen die gleiche Diffraktionsverbreite- 


rung aufweisen: 
A-R A-R 
Baitt. = Aod— A (5) 


wobei A = Grésse der durchstrahlten kohirenten Gittergebiete, 
A = Wellenlange der Strahlung (0,05 A), R = Abstand Priparat- 
Film, @ = Braggscher Winkel. 
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c) Verbreiterung infolge Gitterverzerrungen: Diese Verbreiterung 

betragt nach (2) 

eg: = R-tgox — R8 (6) 
wobei Aa/a = relative Amplitude der Gitterverzerrungen in der 
durchstrahlten Schicht, R = Abstand Praparat-Film, # = Bragg- 
scher Winkel. 

Das Experiment zeigt, dass die nicht aufspaltenden Interferenzen 
(111) und (222) innerhalb der Fehlerschranken dieselbe Linienbreite 
haben, trotz des verschiedenen Braggschen Winkels. Die Struktur- 
amplituden dieser Interferenzen sind zufallig annahernd gleich gross, 
d.h. letztere haben gleiche Diffraktionsverbreiterung. Der vom 
Braggschen Winkel abhiingige Verbreiterungsanteil (6) kann also 
nicht wesentlich sein. Tatsichlich erweist sich die Amplitude der 
Gitterverzerrungen in der durchstrahlten Oberflachenschicht klei- 
ner als 0,5:10-3. 


2. Apparativ bedingte Linienbreite. 


Infolge ungeniigender Kenntnis der oben erwahnten physika- 
lischen Verbreiterungseffekte lasst sich die durch den Diffrakto- 
graphen bedingte Verbreiterung (im Gegensatz zu den Roéntgen- 
untersuchungen) nicht mit Hilfe einer Eichsubstanz ermitteln. Eine 
untere Grenze, in deren Nahe der wahre Wert liegen muss, kann 
aus den geometrischen Daten der Kamera berechnet werden!®) 
was 0,0054 cm ergab. 

b) Die Reduktion der Photometerkurven auf Elektroneninten- 
sitit erfolgte unter Annahme der Giiltigkeit des Bunsen-Roscoe- 
schen Schwirzungsgesetzes. Der Fehler in der Linienbreitenmes- 
sung, der damit verbunden sein kann, wurde abgeschitzt durch 
Messung der Breite der Linie (211) fiir verschiedene Belichtungs- 
zeiten. Variation der Belichtungszeit um einen Faktor 10 andert 
die Linienbreite um 5%. Die zur Bestimmung der spontanen Defor- 
mation herangezogenen Linien unterscheiden sich in der Intensitit 
viel weniger als um einen Faktor 10, so dass diese Fehlerquelle 
nicht von Belang ist. 


3. Die gemessene totale Linienbreite B. 


Die gemessenen Linienbreiten sind in Fig. 10 als Funktion des 
Braggschen Winkels aufgetragen fiir ein Praparat mit D = 1000 A. 
Die totale Breite der wnaufgespaltenen Linien (111) und (222) be- 
trigt (0,0244 + 0,0007) cm. Beriicksichtigt man die apparative 
Verbreiterung (0,0054 cm), so erhalt man eine physikalische Breite 
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B = 0,022 cm. Hievon entfallen auf die Refraktionsverbreiterung 
etwa 0,005 cm, auf die Verzerrungsverbreiterung héchstens 0,001 cm, 
so dass fiir die Diffraktionsbreite noch rund 0,016 cm verbleiben*). 
Nach (5) entspricht dies einem A-Wert von etwa 130 A. 


Im Gegensatz zu den Réntgeninterferenzen hat die Breite der 
Elektroneninterferenzen den Charakter einer Teilchengréssenver- 
breiterung (gleiche Breite von (111) und (222)). Dies lasst eine 
,rauhe‘‘ Oberfliche vermuten: Sehr wahrscheinlich ist die Ober- 
flachenschicht, die durch den Elektronenstrahl abgetastet wird, 
,zerrissen*. Die inneren Spannungen und damit die Gitterverzer- 
rungen werden dadurch vermindert. 


4. Die Bestimmung der spontanen tetragonalen Deformation. 


Der einzige Effekt, durch welchen die Berechnung der spontanen 
Deformation stark verfilscht werden kann, ist die Diffraktions- 
verbreiterung, da sie sich auf Interferenzen mit verschiedener Struk- 
turamplitude ungleich auswirkt. Zur Ermittlung der Aufspaltung 
diirfen daher nur Interferenzen mit annihernd gleicher Struktur- 
amplitude herangezogen werden. Praktisch kommen nur (111) und 
(211) in Frage. Die berechneten Strukturamplituden dieser Inter- 
ferenzen differieren um weniger als 10%. 

Wir nehmen an, dass die spontane Deformation auch in der Ober- 
flichenschicht tetragonalen Charakter habe. Diese Annahme ist ver- 
niinftig im Hinblick auf das Verhalten des Makrokristalls. Die kleine 
Auswahl an Interferenzen erlaubt leider eine experimentelle Uber- 
prifung nicht. 

(211) spaltet auf in zwei Interferenzen, deren Strukturamplituden 
praktisch gleich sind (vgl. S.111). Da die Kristalle keinen definierten 
Habitus haben, kann das Intensititsverhiltnis der beiden Kompo- 
nenten gleich dem Verhiltnis der Flichenhiufigkeiten gesetzt 
werden (1:2). 

Die Analyse der Linienbreiten der Interferenzen (211) und (111) 
des Praparates mit D = 1000 A fiihrt unter diesen Annahmen auf 
eine tetragonale Deformation (c/a —1) = (1,5 + 0,2)-10-*. Die 
Fehlergrenze entspricht dem wahrscheinlichen zufalligen Fehler. 
Die ,,normale“ spontane Deformation des Makrokristalls (c/a — 1) 
= 1,0-10-? liegt deutlich ausserhalb dieser Fehlerschranken. Ein 
wesentlicher systematischer Fehler entstiinde dann, wenn die An- 
nahme tetragonaler Deformation fiir die Oberflachenschicht nicht 
zutreffen sollte. Dann wiirde die Angabe eines tetragonalen Achsen- 


*) In erster Naherung sind die Anteile additiv. 
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verhiltnisses ihren Sinn verlieren. Die Diskrepanz zwischen Ober- 
flichenschicht und Kristallinnerem wirc in diesem Falle qualitativer 
statt quantitativer Natur. 


Aus den gemessenen Breiten der iibrigen aufgespaltenen Linien 
lassen sich auf Grund der oben bestimmten Deformation die Breiten 
der entsprechenden Einzellinien berechnen. Bei (110), (220) und 
(321) ist die Ubereinstimmung mit der Breite der unaufgespaltenen 
Linien (111) und (222) recht gut, wahrend (311) und (310) zu schmal 
ausfallen (vgl. Fig. 10). Will man die Annahme tetragonaler Defor- 


(220) (319) 








— sn? 


0,005 0,010 0,015 0,020 0,025 
Fig. 10. 

Gemessene Breite der Elektroneninterferenzen, aufgetragen als Funktion des 

Braggschen Winkels. Praparattemperatur ~ 35° C, Teilchengrésse D = 1000 A, 

Wellenlinge /2 = 0,05 A, Abstand Praparat-Film R = 42 cm, i Messpunkte, 

A Breite der unaufgespaltenen Linie, berechnet aus der gemessenen Breite der 

aufgespaltenen Linie auf Grund der tetragonalen Deformation (c/a—1) = 1,5-10-?. 


mation beibehalten, so muss diese Unstimmigkeit daher riihren, 
dass die Strukturamplituden von (311) und (310) nur etwa halb so 
gross sind wie diejenigen von (111), (222) und (211). 


Ill. Die Temperaturabhingigkeit der tetragonalen Deformation der 
Oberflichenschicht. 


Wo liegt die Curietemperatur der Oberflaichenschicht ? Zur Ab- 
kliirung dieser Frage massen wir die spontane Deformation mit 
Elektroneninterferenzen als Funktion der Temperatur im Bereiche 
von Zimmertemperatur bis 800° C fiir Praparate mit D = 1000 A. 
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1. Die Technik der Elektronenbeugung bei hohen Temperaturen. 


Die Herstellung der Praiparate erfolgte in der auf S. 104 beschrie- 
benen Weise. Fig. 11 zeigt einen Schnitt durch den heizbaren Pri- 
parathalter. Damit das Magnetfeld der Heizspirale die elektronen- 
optischen Verhiltnisse nicht stért, muss mit pulsierendem Elektro- 
nenstrahl und pulsierendem Heizstrom gearbeitet werden, wobei 
Strahlpuls und Heizpuls abwechseln. Wir verwendeten die frither 
erwahnte elektrostatische Strahlsperre?) und einen mechanischen 
Umschalter. 

Primarstrahi 


topfférmiges Cu-Netz 
mit Praparat 


Pyrostea oe 











N 
Moly bdanrohr 
Kanthal-Heizspirale 


Fig. 11. 


Schematischer Schnitt durch den Praparathalter fiir Elektronenbeugung 
bei hohen Temperaturen. 


2. Ergebnis der Messung. 


In Fig. 12 sind die gemessenen Linienbreiten von (111) und (211) 
als Funktion der durch das Thermoelement angezeigten Temperatur 
aufgetragen. Die zusatzliche Erwirmung des Praparates durch den 
Elektronenstrahl wurde durch Verwendung geringer Strahlstrom- 
dichten (2-10-4 Amp./em?) auf ca. 50° C beschrankt. Bei den 
Zimmertemperaturaufnahmen konnten wir sie durch Verkiirzung 
der Belichtungspulse auf 10-* sec sogar auf ca. 10° C verringern. 


Eine systematische Temperaturabhingigkeit der Linienbreite 
lasst sich weder bei (111) noch bei (211) feststellen. Eine wesentliche 
Anderung des Deformationszustandes (und damit des Polarisations- 
zustandes) tritt also nicht ein. Die tetragonale Deformation (¢/a—1), 
die sich aus den Messpunktpaaren der Fig. 12 ergibt, ist in Fig. 13 
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eingezeichnet: Innerhalb der Streuwng der Messpunkte bleibt die 
spontane Deformation konstant im ganzen untersuchten Temperatur- 
bereich (Zimmertemperatur bis 800° C). 








T T T T T T 
0 200 400 600 


Fig. 12. 
Gemessene Linienbreiten als Funktion der Temperatur aufgetragen. 
(111), ¥ (211). Teilchengrisse D = 1000 A, Wellenlange 2 = 0,05 A (56 kV), 
Fehlergrenzen: wahrscheinlicher zufalliger Fehler. 


T T 
800°C 


(S -1)-10 


1.6 








T 


T T T 


400 600 g00"c 
Fig. 13. 
Tetragonale Deformation (c/a—1) in der Oberflichenschicht als Funktion der 
Temperatur, berechnet aus den Daten der Fig. 12. 


T 
200 


IV. Die Abhdngigkeit der Linienbreite von der Teilchengrésse. 
Hangt die Beschaffenheit der Oberflichenschicht von der Teil- 
chengrésse ab? Antwort darauf gaben Messungen der Linienbreite 
der (aufspaltenden) Interferenz (211) fiir verschiedene Teilchen- 
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durchmesser D. Fig. 14 zeigt, dass eine systematische Anderung der 
Linienbreite nicht feststellbar ist, dass also die spontane Deformation 
der Oberfliche im untersuchten Teilchengréssenbereich 300 A < D < 
23000 A innerhalb der Fehlergrenzen der Messung konstant bleibt. 








107 e “ A 
Fig. 14. 
Gemessene Breite der Interferenz (211), aufgetragen als Funktion der Teilchen- 
grésse D. Wellenlange 2 — 0,05 A, Abstand Praparat-Film = 42 em, T ~ 35° C. 
Fehlergrenzen: wahrscheinlicher zufalliger Fehler. 


Genaue Linienbreitenmessungen lassen sich nicht mehr ausfiih- 
ren, wenn D > 23000 A. Der Kontrast des Beugungsbildes nimmt 
ab, und die Debye-Scherrer-Ringe lésen sich in einzelne Flecken 
aut. 


J. Interpretation der Experimente, Diskussion und Kritik. 


I. Die experimentellen Ergebnisse kénnen in folgendem Bilde 
zusammengefasst werden: 

Das anomale Verhalten kleiner BaTiO,-Teilchen riihrt her von 
einer kleinen Strukturdifferenz zwischen einer Oberflichenschicht 
und dem Kristallinneren: Die Oberflichenschicht hat eine gréssere 
spontane Deformation als das Kristallinnere und eine héhere Curie- 
temperatur (sofern man von einer solchen noch sprechen darf). 
Zwischen der Oberflichenschicht und dem Kristallinnern liegt eine 
Ubergangszone mit stark verzerrtem Gitter. Die totale Breite der 
wesentlich gestérten Zone (Oberflichenschicht + Ubergangszone) 
ist von der Gréssenordnung 200 A. (Wire sie kleiner, so hiitte sie 
réntgenographisch bei Teilchen von 5 «% Durchmesser kaum mehr 
nachgewiesen werden kénnen.) Die beobachtete Zunahme der Git- 
terverzerrungen mit sinkender Teilchengrésse haingt damit zusam- 
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men, dass der prozentuale Anteil der verzerrten Zone am gesamten 
Kristallvolumen mit sinkender Teilchengrésse zunimmt. 


Auch die Temperaturabhingigkeit der Gitterverzerrungen lisst 
sich nach unserm Bild erkliren: Wahrend die Oberflachenschicht 
bis mindestens 800° C spontan polarisiert (und demzufolge tetra- 
gonal deformiert) bleibt, entpolarisiert sich das Kristallinnere und 
strebt kubische Symmetrie an, wodurch der Strukturunterschied 
der beiden Gebiete nur noch grésser wird. Ebenso passt die réntgeno- 
graphisch und dielektrisch beobachtete Unschirfe der seignette- 
elektrischen Umwandlung zwanglos in dieses Bild. 


Die Abnahme der réntgenographisch bestimmten (d. h. tiber das 
Kristallvolumen gemittelten) spontanen Deformation mit sinkender 
Teilchengrésse weist darauf hin, dass sich eine Domanenkonfigura- 
tion mit geschlossenem Feldfluss einstellen will. Sehr wahrschein- 
lich hat die Oberflache eine starke Tendenz zu tangential gerichteter 
Polarisation, was geschlossenen Flux erméglichte. 


II. Von besonderem Interesse ist die hohe ,,Curietemperatur der 
Oberflaiche“. Offenbar ist das kooperative Phinomen der spontanen 
Polarisation an der Oberflaiche begiinstigt. Es ist interessant zu be- 
merken, dass Srranski und Mitarbeiter!>—18)*1) einen analogen Ef- 
fekt fiir die Oberflache der Alkalihalogenide vorausgesagt haben. 


Tangentiale Polarisation der Oberflache kann bei diesen Kristallen 
theoretisch eintreten, wenn die Polarisierbarkeiten der Ionen ge- 
wisse kritischen Werte iiberschreiten. Die kritischen Bedingungen 
sollen erfiillt sein bei RbI, KI, NaBr, LiCl, NaI, LiBr, Lil. Die 
Gitterstérung klingt jedoch in den obersten 2 bis 3 Netzebenen voll- 
standig ab und liesse sich wohl nur mit grosser Miihe nachweisen. 
Die grosse Eindringtiefe der Stérung bei BaTiO, diirfte mit der all- 
gemeinen Tendenz dieses Gitters zu spontaner Polarisation, d. h. 
mit den seignetteelektrischen Eigenschaften zusammenhiangen. Es 
ist sehr wahrscheinlich, dass die starke Polarisation der Oberflache 
eine gemeinsame Eigenschaft aller der Kristalle mit Perowskit- 
struktur ist, welche eine gewisse Tendenz zu spontaner Polarisation 
haben, d. h. deren Dielektrizitaétskonstante einen wesentlichen para- 
elektrischen Anteil hat'). 


III. Es drangt sich hier die Frage nach der Beschaffenheit der 
Oberfliche makroskopischer BaTiO,-Eindominenkristalle auf. Es 
liegt eine Beobachtung vor, welche unser Bild von der tangentialen 
temperaturunabhiangigen Polarisation der Oberflachenschicht unter- 
stiitzt: E.A. Woop fand an der Oberflaiche von Eindomiénen- 
kristallen ,,Inseln“, deren Doppelbrechung beim Aufheizen der 
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Kristalle iiber die Curietemperatur nicht verschwand2?). Elektronen- 
beugungsversuche an Einkristalloberfliichen wurden in unserem 
Laboratorium durchgefiihrt, doch haben sie bis jetzt keine schliissi- 
gen Ergebnisse geliefert. 


IV. Die naturgegebene Unschirfe unserer Beobachtungen erlaubt 
nicht, ein genaues und unanfechtbares Bild der kleinen Teilchen zu 
geben. Insbesondere ist die Bestimmung der spontanen Deforma- 
tion auf Grund der zusatzlichen Verbreiterung aufgespaltener Inter- 
ferenzen problematisch: Die geringe Auswahl an geeigneten Inter- 
ferenzen verunméglicht prinzipiell die Priifung der Annahme, ob 
die spontane Deformation auch bei kleinen Teilchen tetragonalen 
Charakter hat. Wenn eine wesentliche Abweichung von der tetra- 
gonalen Symmetrie vorliegt, dann ist der Vergleich der réntgeno- 
graphisch bestimmten spontanen Deformation und der durch Elek- 
troneninterferenzen ermittelten nicht sinnvoll, da bei den beiden 
Methoden nicht dieselben Interferenzen herangezogen werden 
kénnen. 

Die Experimente geben ferner keine Auskunft dariiber, wie die 
,gestérte Ubergangszone“ aussieht und wie die Stérung abklingt. 
Die Abschatzung der Eindringtiefe ist deshalb mit grésster Vor- 
sicht aufzunehmen. Unbekannte systematische Fehler kénnen den 


Versuchen mit Elektroneninterferenzen anhaften, da die dynami- 
sche Theorie fiir den vorliegenden komplizierten Fall nicht ab- 
geklart ist. 


Da sich aber Beobachtungen gianzlich verschiedener Art zwangs- 
los zum oben skizzierten Bilde zusammenfiigen lassen, diirfen wir 
annehmen, dass dasselbe nicht weit von der Wahrheit entfernt sein 
kann. 


Wir sind Herrn Prof. Dr. P. ScuerreR zu grossem Dank ver- 
pflichtet fiir die Unterstiitzung, die er dieser Arbeit gewahrte. Die 
Elektronenmikroskoparbeiten konnten am Institut fiir Pflanzen- 
physiologie durchgefiihrt werden, wofiir wir Herrn Prof. Dr. 
A. Frey-Wyss ine und seinen Mitarbeitern Dr. K. MUHLETHALER 
und Dr. A. Vocet herzlich danken. Herrn H. Granicuer verdan- 
ken wir viele wertvolle Diskussionen und kameradschaftliche Mit- 
hilfe. Zum Gelingen der Elektronenbeugungsexperimente hat Herr 
H. Urner wesentlich beigetragen. Herrn Dr. H. FRAUENFELDER 
danken wir fiir eine kritische Durchsicht des Manuskriptes. 
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Messungen an Elektronenpaaren, erzeugt durch y-Strahlung 
in 4550 m Hohe (Monte Rosa) 


von K. Hintermann*). 
Physikalisches Institut der Universitat Bern. 


(26. IT. 1954.) 


I. Teil: Allgemeines. 
1. Zusammenfassung. 


In einer Kernemulsionsplatte, die der Héhenstrahlung in 4550 m 
Hohe ausgesetzt war, wurde ein Teil der Emulsion systematisch 
nach Paaren durchsucht. An den Paarspuren wurden Energie- 
messungen und Winkelbestimmungen zwischen den beiden Spuren 
eines Paares vorgenommen. Der Zusammenhang zwischen Energie 
und Winkel stimmt innerhalb der Fehlergrenzen mit der Theorie 
von BorseE.uino tiberein. Aus diesen Messungen wurde auch das 
Photonenspektrum und die Richtungsverteilung berechnet. 


2. Hinfiihrung. 


Betue und Herrier (Be 34) haben eine Gleichung fiir den Wir- 
kungsquerschnitt der Kerne fiir Paarerzeugung durch Photonen 
angegeben. Srearns (St 49) berechnete daraus das mittlere Qua- 
drat des Winkels zwischen dem Photon und einem Elektron (Posi- 
tron) : 


7 k \ # yf 
/Q92—F —}- hi — 
J LEY & bu 


yu = Ruheenergie des Elektrons. 
k = Energie des Photons. 
E = Energie des Elektrons. 
F( *) = eine von STEARNS berechnete Funktion. 


Nach dieser Formel haben Brapr et al. (Br 50) die mittlere Energie 
von Paaren eines Schauers abgeschiatzt. 


*) Jetzt: Eidg. Amt fiir Mass und Gewicht, Bern. 
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Experimente von Mopesitt und Kocu (Mo 50) tiber die Impuls- 
abgabe von Photonen der Energie 19,5 MeV an den Kern bei Paar- 
erzeugung ergaben andere Resultate, als sie nach den Quadrat- 
mittelwerten von STEARNS zu erwarten gewesen wiiren. BorsEt- 
L1no (Bo 53) fiihrte daraufhin nochmals die Integration der Bethe- 
Heitler-Formel aus und berechnete die Wahrscheinlichkeitsvertei- 
lung des Divergenzwinkels (Winkel zwischen der Bahn des Elek- 
trons und der des Positrons am Entstehungsort des Paares) als 
Funktion der Energie und der Energie-Aufteilung zwischen den 
beiden Elektronen. Er erhalt fiir den wahrscheinlichsten Wert des 
Divergenzwinkels 


4u 
Oy = a ie Du) 


E, = Energie des energieirmeren Elektrons. 


@,,) ist eine von Borse.ir1no berechnete Funktion, die den Einfluss 
der Energie-Aufteilung als Faktor darstellt. 

Der erste Teil der vorliegenden Arbeit befasst sich mit der experi- 
mentellen Ermittlung des Zusammenhanges zwischen Energie und 
Divergenzwinkel. Die Resultate dieses ersten Teiles wurden als vor- 
liufige Mitteilung veréffentlicht in Physical Review (Hi 54). In- 
zwischen ist eine Arbeit von Baroni, BorsELuino, Scars und 


VANDERHAEGE (Ba 58) erschienen, in welcher Winkel und Energien 
an 196 Paaren in Ilford-G 5-Platten gemessen wurden, welche am 
Pic du Midi exponiert waren. Die Resultate davon sind in Uber- 
einstimmung mit.den hier durchgefiihrten. Messungen... 

Im zweiten Teil wird aus den experimentellen Daten das Photo- 
nenspektrum und die Photonenintensitit sowie die Richtungsver- 
teilung der paarerzeugenden Photonen in 4550 m Hohe berechnet. 


3. Expervmentelle Methode. 


Ein Paket Ilford-G 5-Kernemulsionsplatten, Emulsionsdicke 
600 uw, 3x4” wurde vom 27. August 1952 bis 18. September 1952 
auf dem Monte Rosa in der Capanna Margherita in einer Héhe von 
4550 m exponiert. Die Platten wurden am Physikalischen Institut 
der Universitat Bern nach der Briisseler Methode (Di 50) entwickelt. 
Fiir die Warmperiode wurde eine Zeit von 60 Min. und eine Tempe- 
ratur von 29,2° C gewahlt. Die Emulsionsdicke nach der Trocknung 
betrug noch 260—280 uw. Die ,,Plateau-Korndichte“ betrug 30,6 
Blobs“ auf 100 yw. Es ist dies die Korndichte einer Spur eines Teil- 
chens mit Elementarladung und einer Energie der Gréssenordnung 
der hundertfachen Ruheenergie und héher. Unter ,,Blob‘ wird ein 
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Korn oder Kornkonglomerat bezeichnet, das ein oder mehrere in 
ihrer Projektion auf die Plattenebene zusammenhiangende Silber- 
k6érner enthalt (Vo 51) (Da 51). Es wurde eine Platte aus der Paket- 
mitte fiir diese Arbeit ausgewahlt und in ihr ein Emulsionsvolumen 
von 3,12-10-? cm? (bezogen auf Emulsionsdicke vor der Entwick- 
lung) etwas unterhalb der Plattenmitte systematisch durchsucht. 
Zum Durchmustern wurde im Leitz-Ortholux-Mikroskop das Ob- 
jektiv KS 53:1 mit Oel-Immersion verwendet und Okulare 6:1. 
Samtliche Messungen an den Paaren wurden am Leitz-Koordinaten- 
Komparator durchgefiihrt. Es wurden folgende Messungen gemacht : 

1. Messung der Divergenzwinkel und der Richtungen der Winkel- 
halbierenden der beiden Paarspuren. 

2. Messung der Vielfachstreuungen von Spuren nach der Sagitta- 
Methode (Fo 50) zur Bestimmung der Teilchenenergien. 

Insgesamt wurden 212 als durch Photonen erzeugt angenommene 
Paare gefunden und 2 an einer Elektronenspur erzeugte. sogenannte 
,,Giraffen“. An den Giraffen wurden keine Messungen vorgenom- 
men. An 130 von den 212 Photo-Paaren wurden beide Paarspuren 
durch Messung der Vielfachstreuung auf ihre Teilchenenergie k 
untersucht. An 205 Paaren wurde der Divergenzwinkel w gemessen, 
wovon an 126 Paaren beide, w und k gemessen wurden. Das statisti- 
sche Gewicht der zusammenfassenden Resultate dieser Messungen 


diirfte jedoch etwas geringer sein, als es diesen Zahlen entsprechen 
wiirde, da Gruppen von Paaren zu vermuten sind, die derselben 
Kaskade eines 2°-Mesons oder Photons, oder Elektrons angehéren 
(x° > 2 y > Paare > Bremsstrahlung > Paare usw.). 


If. Teil: Zusammenhang zwischen Divergenzwinkel und Energie von 
Elektron-Positron-Paaren. 


4. Bestimmung der Divergenzwinkel. 


Bezeichnungen (s. auch Fig. 1): 
Entstehungsort ... . Index 1 
Punkte auf Spuren, deren gegenseitiger _Abstand ‘als 
Winkel im Bogenmass gemessen wurde . . . . Indices 2 u. 3 
Mittelpunkt auf der Verbindungsgeraden 2—3 . . Index 4 
Tiefen unter der Emulsionsoberfliche . . . Zz 
Koordinate parallel der Projektion der Winkelhal- 
bierenden der beiden Paarspuren in die Platten- 
ebene . 4 
Senkrechte dazu in a der Plattenebene 
Beispiel einer Koordinatendifferenz . 
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Im Leitz-Komparator wurde die Platte in ihrer Ebene so ge- 
dreht, dass die oben angefiihrten Koordinaten parallel zu den Ko- 
ordinaten des Kreuztisches zu liegen kamen. Es wurden dann die 
drei Koordinaten je der drei Punkte gemessen, wobei die Punkte 2 
und 3 so gewaéhlt wurden, dass y, = ys (= Y4). 4yy4 musste so ge- 
wihlt werden, dass einerseits ein messbarer Abstand der Punkte 2 
und 3 (siehe weiter unten) vorlag, andererseits keine wesentliche 
Richtungsanderung einer Spur durch Einzel- oder Vielfachstreuung 
innerhalb Ay,, zu liegen kam. Der projizierte Abstand Az, der 
beiden Spurpunkte wurde durch Okularmikrometer 
gemessen, Az, durch Anderung des Abstandes 
Platte—Objektiv mittels Mikrometerschraube am 
Komparator. 


1 





Als gemessener Divergenzwinkel wurde 


oO = cae 
bezeichnet, wobei 
d = Y(A aq5)*+ (A Ze3)? (A Yes = 0) 
S y(4 Yaa)? + (A 244)? (A r= 0) 


(alle z-Gréssen auf die Emulsionsdicke vor der Ent- 
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5. Fehler in der Bestimmung der Divergenzwinkel. Le 


Die z-Koordinaten (Tiefen unter der Emulsions- 
oberfliche) konnten wegen der notwendigerweise 
vorhandenen Tiefenschirfe des Objektivs und we- 
gen des Schrumpfungsfaktors von ca. 2 viel we- 
niger genau gemessen werden als Koordinaten parallel zur Platten- 
ebene. Fiir 42,3 (wiederholte Messungen) kann ein mittlerer Fehler 
der Gréssenordnung 0,5 « (auf 600 w-Emulsion bezogen) geschatzt 
werden, fiir 42, (mit Okularmikrometer gemessen) 0,1 mw, verur- 
sacht durch die endliche Ausdehnung der geschwirzten Korner. 
d = (Aq)? + (A293)? darf also fiir den Fall 42.3 > Az3 nicht sehr 
klein gewihlt werden, dadurch wird bei kleineren Divergenzwinkeln 
auch s gross und damit der Einfluss der Vielfachstreuung (siehe 
Anhang). Die Wahl von s stellt emen Kompromiss zwischen kleinen 
relativen Fehlern von d (grosses s) einerseits, und kleinem Einfluss 
der Vielfachstreuung (kleines s) andererseits dar, sie wurde subjek- 
tiv getroffen: Es ist bei zwei nahe aneinander verlaufenden Spuren 
relativ leicht abzuschitzen, wo eine wesentliche Richtungsiande- 


Fig. 1. 
Bezeichnungen an 
den Paarspuren. 
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rung einer Spur stattfindet, so dass die Punkte 2 und 3 vor diesem 
Ort gewahlt werden konnten, was jedoch zeitweise zu so kleinen d 
fiihrte, dass an 7 Paaren keine Winkelmessungen durchgefiihrt 
wurden und an einigen Paaren Fehler bis zu 50% in Kauf ge- 
nommen werden mussten. 

Die Messgenauigkeit der Winkelmessung ist demnach von Paar 
zu Paar sehr verschieden und bei Anwendung der erwahnten sub- 
jektiven Methode nicht mathematisch fassbar. Der mittlere Fehler 
wird sich im allgemeinen in Gréssenordnungen von 5 + 30% be- 
wegen. 


6. Energiebestimmung durch Messung der Vielfachstreuwng. 


Die Energien der Spuren von 130 Paaren wurden durch Mes- 
sungen der Vielfachstreuung nach der Sagitta-Methode (Fo 50) 
durchgefiihrt. Die Projektion der mittleren Spurrichtung in die 
Plattenebene wurde parallel zur y-Koordinate des Leitz-Kompara- 
tors gelegt, und die x-Koordination von Punkten in konstanten 
y-Abstiinden (Zellen) bestimmt. Aus dem arithmetischen Mittel 
der Absolutwerte der zweiten Differenzen dieser x-Koordinaten 
wurde der mittlere Streuwinkel berechnet und nach Anbringen der 
im folgenden beschriebenen Korrekturen aus diesem nach Pav. 
und FRANK (Pa 52) (Theorie von Mo.iire (Mo 47, 48)) die Energie 
des Elektrons berechnet. Zellengréssen wurden je nach Energie ge- 
wihlt zu 25, 50, 100, 200 oder 400 «. In den meisten Fallen wurden 
keine tiberlappenden Zellen (Ce 51) gewahlt, da dort fiir die inter- 
essierende Genauigkeit ohnehin nicht die ganze Linge der Spur in 
der Emulsion verwertet zu werden brauchte. 


Mittlere statistische Fehler: 


Der relative mittlere Fehler des arithmetischen Mittels der zwei- 
ten Differenzen (der z-Koordinaten) einer Spur wurde berechnet 
als 0,75//N, N ist die Anzahl der unabhangigen zweiten Differenzen 
(nicht iiberlappender Zellen). Fiir tiberlappende Zellen wurde die 
Anzahl unabhingiger zweiter Differenzen N, gewahlt als: 


— 1 
i a SAL 
N, ist die Gesamtzahl (nicht unabhingiger) zweiter Differenzen, A 
ist der Grad der Uberlappung (Anzahl der Zellen, in die ein Punkt 
im mittleren Teil der Spur fallt). Dieser Wert fiir N, wird folgender- 
massen begriindet: 
Es seien n Ablesungen von y-Koordinaten gemacht worden, 
dann gibt es.n—1 Intervalle zwischen diesen Ablesungen. 4 zu- 


* 
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sammenhiangende Intervalle bilden je eine Zelle. Es gibt n —1/A 
unabhingige Zellen und daher (n —1/A) —1 = N, unabhingige 
zweite Differenzen. Die Gesamtzahl Zellen betragt jedoch n — A 
und N, = n—2A ist die Gesamtzahl zweiter Differenzen. Elimi- 
nation von n aus diesen beiden Beziehungen fiir N, und N, ergibt 
die benutzte (oben angegebene) Beziehung zwischen unabhangigen 
und nicht unabhiangigen zweiten Differenzen. Der so erhaltene 
Fehler ist fiir tiberlappende Zellen um weniges zu gross, da die 
Abhingigkeit keine vollstiindige ist (Ce 51). (Verminderung der 
unechten Streuung durch Uberlappung ist hier nicht von grossem 
Einfluss, da hohe 4 in diese Arbeit nicht verwendet wurden.) 

Aus dem mittleren Fehler der zweiten Differenzen wurde der mitt- 
lere Fehler der Energie der Spur bestimmt und als mittlerer Fehler 
der Energie des Paares wurde die Wurzel aus der Summe der Fehler- 
quadrate der beiden Spuren angegeben. 


7. Korrekturen und Umrechnungsfaktoren. 


Unechte Streuung wird hervorgerufen: 

1. Durch Verzerrungen in der Emulsion, die beim Entwickeln 
entstanden sind. 

2. Durch sogenanntes ,,spurious scattering®, dadurch hervor- 
gerufen, dass die Spur nicht durch das Zentrum des (schwarzen) 
Silberkornes zu gehen braucht, sondern vielmehr die Zentren der 
geschwirzten Kérner um die Elektronenbahn streuen. 

3. Persénliche Fehler und ungeradlinige Mikroskoptischverschie- 
bung (stage noise). 

Die unechte Streuung wurde an einer Spur eines primaren Pro- 
tons eines hochenergetischen ,,Sterns‘‘ (mit Mesonenbiindel) er- 
mittelt. An einer solchen Spur kommt keine mit in dieser Arbeit 
verwendeten Zellenlinge von 400 wu messbare echte Streuung in 
Betracht. Es wurden nach GorrtstEIn et al. (Go 51, 53) die Anteile 
der echten und unechten Streuung an den zweiten Differenzen wie 
voneinander unabhiangige Fehler (in der Geradlinigkeit der Spur) 
betrachtet und der Einfluss der unechten Streuung folgendermassen 
in Berechnung gezogen: 


= ae 7 ae 
Koes = J Seeht + %unecht 


Gees Ist der tatsachlich gemessene mittlere Streuwinkel. Da & cnt 
mit der Zellenlange ansteigt, wahrend Gynecn, mit der Zellenlange 
sinkt, kann der Einfluss der unechten Streuung durch Wahl grosser 
Zellenlangen herabgesetzt werden (Go 51,53). Das Verhiltnis 
Gunecht/%ecnt Variierte von 4/, bis 4/59, in den meisten Fallen lag es 
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in der Gréssenordnung 1/,). Abgesehen von Einzelfillen war daher 
die unechte Streuung nur von kleinem Einfluss. 

War das arithmetische Mittel der zweiten Differenzen mit Beriick- 
sichtigung der Vorzeichen stark von 0 entfernt (Kriimmung der Spur 
wegen Verzerrung in der Emulsion), so wurde dieses Mittel von jeder 
aweiten Differenz subtrahiert (mit Beriicksichtigung des Vorzei- 
chens) und nach den Absolutwerten der so korrigierten zweiten Dif- 
ferenzen die Vielfachstreuung bestimmt (Elimination einer in erster 
Naherung kreisférmigen Kriimmung iiber das ganze gemessene 
Spurstiick). 

Der aus dem Artikel von Paut und FrAnx (Pa 52) tibernommene 
Wert des mittleren Streuwinkels der mittleren Tangente einer Zelle 
fiir Elektronenbahnen in Ilford-G 5-Emulsion wurde durch den 
Glattungsfaktor (Smoothing Factor) (Me 51) 


IE (1 - = y) (t = Zellenlange in 100 yp) 


auf die Verhaltnisse der Sagitta-Methode umgerechnet (die zweiten 
Differenzen geben ein Mass der Richtungsiinderungen der Sehnen 
[sagittae]). 

Ferner wurde eine Abschneidungsmethode (Cut off) angewendet 
mit von Scorr (Se 52) berechneten Faktoren: Um den Einfluss 
grosser Einzelereignisse zu eliminieren, wurde jeder Streuwinkel 
(zwischen zwei benachbarten Zellen), der grésser war als das 4fache 
des mittleren Streuwinkels der Spur eliminiert und dafiir der mitt- 
lere Streuwinkel mit einem zellenlingenabhingigen Faktor ver- 
sehen, welcher der Arbeit von Scorr (Sc 52) entnommen wurde. 


8. Zusammenhang zwischen Divergenzwinkel und Energie. 


Entsprechend der Formei von BorsE.urno (siehe Einfiihrung) fiir 
den wahrscheinlichsten Divergenzwinkel (Bo 53) wurden aus den 
tatsichlich gemessenen Divergenzwinkeln w reduzierte Werte 


®@ (a = 0,5) 
Ona = © —~ Bia) 


berechnet, was demjenigen Divergenzwinkel entspricht, der bei 
symmetrischer Energie-Aufteilung (a = 0,5) des vermessenen Paares 
aufgetreten wire, wcbei a aus der Messung der Vielfachstreuung 
experimentell bestimmt wurde. 

In Fig. 2 sind die Energiewerte, die durch Messung der Vielfach- 
streuung ermittelt wurden gegen diese reduzierten Winkelwerte auf- 
getragen. Die eingezeichneten Kurven geben den wahrscheinlichsten 
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Divergenzwinkel w, nach Borsellinos Theorie (Bo 53) und die 
Wurzel aus dem mittleren Quadrat |/@?=2)/6?, berechnet von 
Stearns (St 49) (siehe Einfiihrung). Beide Kurven stellen die 
Werte fiir symmetrische Energie-Aufteilung dar. Fehlergrenzen fiir 


10°, 





mittlerer geschatzter 
Fehler in W,24 


Cred Cp (oe Bogenmass 








1 ; ———+ 
10° 





10°? 107 
Fig. 2. 
Der Zusammenhang zwischen Divergenzwinkel und Photonenenergie k. Die expe- 
rimentellen Werte sind die fiir symmetrische Energieaufteilung reduzierten Winkel- 
werte Wrea- Die Kurven sind der warscheinlichste Divergenzwinkel w, nach Bor- 
SELLINO und die Wurzel aus dem mittleren Quadrat Vo? nach STEARNS. 


req Wurden bei den einzelnen Punkten keine angegeben, da sie 
von subjektiven Methoden (siehe oben) abhangig und schwer fassbar 
sind. Links unten ist der mittlere geschatzte Fehler von 20% auf- 
getragen. Bei den Fehlergrenzen in k handelt es sich um die oben 
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beschriebenen statistischen Fehler der Vielfachstreuungsmessung. 
Die durch Dreiecke bezeichneten Punkte zeigen Werte nach Mes- 
sungen von Occutatint (Oc 49). 


In Fig. 3 ist die Haufigkeitsverteilung der Paare tiber w/w» auf- 
getragen, mit w)=mu'k/E, E_. Die Ordinate gibt die Anzahl der 
Paare an, jedes mit einem Gewichtsfaktor 1/4 a(1—a) versehen, in 
einem @/,-Intervall von 0,25. Der Gewichtsfaktor wurde ange- 
bracht, um auf Verhaltnisse symmetrischer Energie-Aufteilung um- 
zurechnen (Bo 53). Die ausgezogene Linie enthalt die Paare mit 





d144a(1-a) 














Fig. 3. 
Die Haufigkeitsverteilung der Paare iiber w/m,). Das ausgezogene Histogramm 
umfasst die Paare mit a > 0,1, die punktierte Linie zeigt das Histogramm aller 
Paare, an denen w und k gemessen wurden. Die theoretische Kurve ist die Wahr- 
scheinlichkeitsverteilung nach BoRSELLINO. 


a > 0,1, die punktierte zeigt das Histugramm, welches alle Paare 
umfasst, fiir welche » und k gemessen wurden, ergibt jedoch ein 
ungiinstiges Bild, da fiir kleine a der Gewichtsfaktor sehr stark 
ansteigt, und Einzelfillen, zufallig im Intervall 0,75 < w/a@j<1,25 
massgeblichen Einfluss hat. Die theoretische Kurve ist die auf die 
Flaiche des Histogramms im Intervall 0< w/w )<5 normierte Kurve 
von Borsetiino (Fig. 3 in Borsellinos Bericht) (Bo 53) fiir k = 
51 MeV. Die theoretische Wahrscheinlichkeit ist proportional 
F-x-a (1 —a)/(1 + @*)?, wobei x = w/w, ist und F eine von k ab- 
hingige Funktion. Die normierte Kurve variert jedoch nicht stark 
mit k, das Maximum verschiebt sich fiir k = 100 MeV nach w/a, = 
1,02 und fiir k = co nach w/a, = 1,06. 
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Die Resultate zeigen, dass der Wert w) von BorsE..ino fiir die 
Abschiitzung der Energie aus dem Divergenzwinkel von Paaren ge- 
eigneter erscheint, als das mittlere Quadrat des Divergenzwinkels 
von Stearns, welcher von Brant et al. (Br 50) benutzt wurde. Das 
Histogramm iiber @/m, ist innerhalb der Fehlergrenzen nicht in 
Widerspruch mit der Theorie von BorsExuino. Allerdings liegt 
auch in der inzwischen erschienenen Arbeit von Baroni et al. (Ba 53) 
das experimentelle Maximum links des Maximums der theoretischen 
Kurve. 

















0,2 03 
Fig. 4. 
Die Haufigkeitsverteilung der Paare iiber a. Die theoretischen Kurven sind die 
Wabrscheinlichkeiten nach BETHE und HEITLER fiir k = 20 MeV und k = 200 MeV, 
beide auf die Flache des Histogramms normiert im Intervall 0,15 < a < 0,5. 


9. Energieaufteilung auf die beiden Elektronen. 


In Fig. 4 sind die experimentellen und theoretischen Haufigkeits- 
verteilungen der Paare iiber a aufgetragen. Die theoretischen Kur- 
ven sind diejenigen von Hritter (He 44) und Berne und AsHKIn 
(Be 52) fiir k = 20 MeV und k = 200 MeV, beide auf die Flache 
des experimentellen Histogramms fiir das Intervall 0,15 < a < 0,5 
normiert (die Energien der Paare liegen vorwiegend zwischen 20 
und 200 MeV [Fig. 1}). Das Histogramm ist fiir a < 0,15 punktiert 
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gezeichnet, da anzunehmen ist, dass beim Durchmustern der Platte 
von stark asymmetrischen Paaren mehr tibersehen werden als von 
anderen. Die strichpunktierte Linie umfasst nur Paare mit Energien 
grésser als 100 MeV. 

Das Histogramm in a weicht merklich von der theoretischen 
Kurve ab, die Hiufigkeit steigt mit a stirker an, als aus der Bethe- 
Heitlerschen Theorie folgt. Ein ahnliches Histogramm wurde von 
Baroni et al. (Ba 53) fiir Paare unter 100 MeV gefunden, wahrend 
fiir hoher energische Paare in jener Arbeit bessere Ubereinstimmung 
mit der Theorie herrscht. DEwrre und Bracu (De 51) erhalten mit 
Photonen von 270 MeV an einer 12 u-Goldfolie gute Ubereinstim- 
mung mit der Theorie (absinkende Haufigkeit gegen a = 0,5). 


Ill. Teil: Die y-Komponente in 4550 m Hoéhe auf dem Monte Rosa 
(48° 30’ magnetische Breite). 


10. Energiespektrum und Strahlungsintensitit. 


Aus den gemessenen Paaren wurde noch das Energiespektrum, 
die Strahlungsintensitaét und die Richtungsverteilung der Photonen 
auf dem Monte Rosa berechnet. Es ist iiblich, die Intensitaét der 
Photonen einer Energie, die grésser ist als k’ durch das integrale 
Energiespektrum 


_ [ow dk 
xz 


darzustellen (Ba 52). q(k) ist der Fluss der Photonen einer Energie 
zwischen k und k + dk, also das differenzielle Energiespektrum 
(Ba 52): 

da = ‘wo, —_—* > em-? sec-! MeV-1 


N,, = Anzahl gefundener Paare (158,5) im Volumen V = 2,20-10-? em. 
C,, = geometrischer Korrekturfaktor = 1,34. 
T = Expositionszeit der Platte = 1,9-10° sec. 
n = Anzahl Atome pro cm’ Emulsion = 8,36-102?. 
o(k) = Wirkungsquerschnitt fiir Paarerzeugung in Ilford-G 5-Emulsion (Ba 52). 
s(k) = Anzahl gefundener Paare im Energieintervall 1 MeV. 
ky = untere Grenzenergie fiir Paarerzeugung 1,02 MeV. 


Um den Einfluss des Beobachtungsverlustes von Paaren am 
Rande des durchsuchten Volumens zu eliminieren wurde an der 
Emulsionsoberflaiche und an der Begrenzung gegen das Glas je 
eine Schicht von 50 w in Abzug gebracht und an den Randern eine 
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Breite von 100 uw, am unteren Rande eine Breite von 200 wu, weil 
Paare im Mikroskop-Gesichtsfeld (200 « 2) ihres Entstehungsortes 
oft schwerer gefunden werden als am ersten Teil ihrer Spuren. Das 
so reduzierte Volumen von 2,20-10-? cm? enthielt 158,5 Entste- 
hungsorte von Paaren (Entstehungsorte in einer Begrenzungsebene 
des reduzierten Volumens wurden halb gezahlt). 

Der geometrische Korrekturfaktor wurde angebracht um Verluste 
von Paaren auszugleichen, die wegen starker Neigung zur Platten- 
ebene tibersehen wurden. Er wurde dadurch ermittelt, dass fiir jedes 
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Fig. 5. 
Das Spektrum der y-Strahlung auf dem Monte Rosa. Das untere punktierte Histo- 
gramm zeigt die Haufigkeitsverteilung der Paare, deren Energie aus der Vielfach- 
streuung bestimmt wurde, das obere punktierte Histogramm umfasst dazu noch 
diejenigen Paare, deren Energie aus dem Divergenzwinkel abgeschatzt wurde. 
Das ausgezogene Histogramm zeigt den aus der Paarhaufigkeit berechneten Fluss 

der Photonen. 


Paar der Polarwinkel @ und der geographische Azimutwinkel der 
Winkelhalbierenden der Paarspuren eingetragen wurde (Fig. 7). 
Aus Fig. 7 ist ersichtlich, dass unter grossen Winkeln gegen die 
Plattenebene (8) weniger Paare gefunden wurden als im Bereiche 
kleiner 6. Es wurde nun angenommen, dass die azimutale Vertei- 
lung der y- Quanten isotrop ist und die Paare gezihlt, deren Azimut 
weniger als 30° vom Plattenebenen-Azimut abweicht Diese Anzahl 
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(91 Paare) auf den vollen Winkel umgerechnet ergibt 273 Paare 
(von 204 Paaren total wurde die Richtung gemessen). Der Faktor 
C,, stellt dann den Quotienten 273/204 = 1,34 dar. Ein einziges Paar 
kam aus dem unteren Halbraum, es wurde fiir Intensitatsberech- 
nungen nicht in Betracht gezogen. 

Fiir andere Beobachtungsverluste wurde keine Korrektur ange- 
bracht. Sie sind von der Energie (Divergenzwinkel) abhangig und 
werden fiir Energien héher als 50 MeV kleiner als 10% geschatzt. 




















TTT , . + 
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Fig. 6. 
Das integrale Spektrum der y-Strahlung auf dem Monte Rosa. 
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In Fig. 5 stellt das untere punktierte Histogramm die Haufigkeits- 
verteilung der Paare dar, deren Energie durch Messungen der Viel- 
fachstreuung an den Spuren bestimmt wurde (130 Paare). Beim 
oberen punktierten Histogramm wurden noch die Paare ohne Streu- 
messung hinzugefiigt, deren Divergenzwinkel bestimmt wurde und 
deren Energie nach der Theorie von BorsE.Liino abgeschitzt wurde 
(78 Paare). Es wurde zu diesem Zwecke das mittlere ®,,) bestimmt als 


05 
‘ 3 a N(q) Pq 44 


0,5 
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wobei fiir die Funktion N,,) die experimentell gemessene Hiufig- 
keitsverteilung (Histogramm) in a benutzt wurde, die an 130 Paaren 
durch Messung der Vielfachstreuung ermittelt worden war (Fig. 4). 
Dabei ergab sich ®,)= 1,11 (®o5)= 1,01). Da die Verlaufe der 
Haufigkeitsverteilungen iiber der Energie nach den beiden Energie- 
bestimmungsarten im wesentlichen iibereinstimmen, wurden zur 
Bestimmung des differenziellen Spektrums q,, auch die Paare mit 
nur Divergenzwinkelmessung herausgezogen. Das ausgezogene Hi- 
stogramm in Fig. 5 zeigt den Verlauf von qq). In Fig. 6 ist das inte- 
grale Energiespektrum (integrale Intensititen) aufgetragen, es zeigt 
deutlich den exponentiellen Abfall gegen grosse Energien mit dem 
integralen Exponenten —1,36 + 0,1 (differenzieller Exponent 
— 2,36 + 0,1). Das am Pic du Midi von Baront et al. (Ba 52) ge- 
messene Spektrum hat innerhalb der Fehlergrenzen denselben Ab- 
fall gegen grosse Energien. Am Monte Rosa wurden jedoch Absolut- 
intensitéten von nur etwa 80% von denjenigen des Pic du Midi 
gemessen. Derselbe exponentielle Abfall gegen grosse Energien gilt 
innerhalb eines Energiebereiches von 150—500 MeV auch fiir das 
in 21000 m Hohe von Cartson et al. (Ca 50) gemessene Spektrum. 
Fiir Energien tiber 500 MeV wird der Exponent bei Cartson et al. 
stirker negativ. Auch in Chicago (200 m) findet Cuov (Ch 58) fiir 
Energien zwischen 300 und 2000 MeV einen stiarker negativen 
Exponenten von — 2,71. 


11. Die Richtungsverieilung der Photonen. 


Die Richtung des eintreffenden Photons wurde angenahert ange- 
nommen als die Winkelhalbierende der beiden Paarspuren. Baroni 
et al. (Ba 52) haben die Zulissigkeit dieser Annahme gepriift. In 
Fig. 7 sind diese Richtungen der Photonen in einem Polardiagramm 
aufgetragen. y sind die Azimute, O die Neigungen zur Vertikalen. 
Der Winkel 90 wurde nach dem sphirischen Pythagoras: cos 0 = 
(cos B cos y) und das Azimut y nach dem sphirischen Sinussatz be- 
rechnet: sin y= (sin £/sin @) wobei B die Neigung des Paares (der 
Winkelhalbierenden) zur Plattenebene 


(sin p= 2% cos p=“) 


8 


und ¢ die Richtung des projizierten Paares in der Plattenebene (ab- 
gelesen am Drehtisch des Komparators) bedeuten. Das Diagramm 
Fig. 7 zeigt, dass beim Durchmustern etliche Paare mit starker Nei- 
gung zur Plattenebene iibersehen wurden. Diese Verluste wurden 
fiir die Intensitatsbetrachtungen durch den oben beschriebenen geo- 
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metrischen Faktor C, erfasst. Das einzige Paar, das von einem von 
unten kommenden Photon erzeugt war, ist an der linken oberen 
Kcke des Diagrammes am entsprechenden Orte eingetragen. 

In Fig. 8 ist die integrale Haufigkeitsverteilung tiber cos O auf- 
getragen. Es wurden nur diejenigen Paare einberechnet, deren Azi- 
mute weniger als 30° gegen die Plattenebene geneigt sind. Wird die 
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Fig. 7. 
Die Richtungsverteilung der Paare in der Kernemulsionsplatte. 


Richtungsverteilung zur Vertikalen wie iiblich durch ein Potenz- 
gesetz in cos @ ausgedriickt (Ba52): I(6,d2=I1, cos" O dQ= 
2aI1,cos" O sin 90 dO I, = Vertikalintensitaét, d2 = Raumwinkelele- 
ment, so folgt fiir die Hiufigkeitsverteilung pro Raumwinkeleinheit : 


N N 


Sicilia rns il peice tai Fa Qn 
sin 90 AO A cos O A cos" @ 


A = Proportionalitatsfaktor 
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oder fiir die integrale Haufigkeitsverteilung : 


. N 
2, . reo cos 90 = A cos™*1 60. 
@=1 


cos @ 


In Fig. 8 ist ersichtlich, dass der Verlauf gut durch ein Po- 
tenzgesetz mit dem integralen Exponenten n + 1= 4,5 wieder- 
gegeben ist. Derselbe Exponent wurde auch auf dem Pic du Midi 
(Ba 52) gefunden, und er stimmt 
mit den Arbeiten von GREISEN 
(Gr 42) und Avcsr et al. (Au 37) 
iiberein. Carson et al. (Ca 50) fan- 
den in der Héhe von 21000 m an- 
nihernd konstante Haufigkeitsver- 
teilung tiber dem Winkel O bis O 
= 90°, also eine Haufigkeitsvertei- 
lung iiber cos 9, die nicht einem Ex- 
ponentialgesetz gehorcht, sondern 
einen Verlauf wie 1/sin O zeigt. 

Den Herren Prof. F. G. Hourer- 
MANS und Dr. M. Teucuer verdanke 
ich die Anregung, diese Arbeit 
durchzufiihren. Ferner verdanke ich 
ihnen, sowie den Herren Dr.W. Turr- 
RING und Dr. U. Haper-Scuarm 
wertvolle Ratschlige und Diskus- 
sionen. Die Durchfiihrung der Ex- 
position auf dem Monte Rosa und 
der Entwicklung des Plattenpaketes, 
welchem die untersuchte Platte an- 
gehért, wurde erméglicht durch die 
Bernische Hochschulstiftung und 
den Schweizerischen Nationalfonds. 
Den beiden Institutionen sei bestens 
gedankt. Zu Dank verpflichtet bin 
ich ferner Herrn A. GrRAvEN und 
den Herren Busca und CarTE.Lua, 
die die Exposition auf dem Monte 
Rosa organisierten, sowie Frau R. 
MU.ier und Frau E. HintrermMann alae “ase ge 
fiir die Hilfe bei den Messungen der Fig. 8. 
Vielfachstreuungen und dem Werk- Die integrale Haufigkeits- 
statt-Team des Institutes, das in verteilung der Paare iiber cos O. 





Neos 6) 


cos 
e 
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beschrankter Frist mit grossem Einsatz die Entwicklungsanlage 
fertigstellte und deren Funktionieren tiberwachte. Ferner danke 
ich dem Mitarbeiterstab der Firma E. Lerrz, insbesondere Herrn 
Dr. H. Cuaussen fiir die Konstruktion und zahlreiche Diskussionen 
und Ratschlige hinsichtlich des zu den Messungen verwendeten 
Koordinatenkomparators, Mme C. C. Dinworts und Prof. G. P. 8. 
Occuratini fiir die Beratung bei der Konstruktion des Kompara- 
tors und dessen Priifung. Den Herren Dr. E. und L. Lerrz danke 
ich fiir die leihweise Uberlassung eines Teiles der verwendeten 
Optik. 


ANHANG. 
Der Einfluss der Vielfachstreuung auf die Divergenzwinkelmessungen. 


Ganz allgemein ist der Einfluss der Vielfachstreuung auf den 
Divergenzwinkel der Spuren in der Emulsion umso grésser, je mehr 
man sich vom Entstehungsort des Paares entfernt, da der mittlere 
Ablenkungswinkel durch Vielfachstreuung mit der Wurzel des 
Abstandes s vom Entstehungsort ansteigt. Fiir den mittleren raum- 
lichen Ablenkungswinkel «,, einer Elektronenspur gilt in grober 
Naherung: 


1 ~ 0,02 +2 Ve 


a%, = in Bogenmass s=inu E = in MeV 


fiir den Winkel zwischen 2 Spuren der Energien E gilt demnach 
%» =a, V2 und fiir den wahrscheinlichsten Divergenzwinkel w, nach 
BorsELLINO (siehe oben): 


A 4 
w,=4 - PD. 


yu = Ruheenergie des Elektrons = 0,51 MeV PD.) 


~1. 


E ist die Teilchenenergie, k die Energie des Photons = #,+ E_ die 
Summe der Gesamtenergien der beiden Elektronen. Die Energie- 
iibertragung an den Kern, in dessen Feld das Paar entsteht, wird 
wegen seiner grossen Masse gegeniiber derjenigen der Elektronen 
vernachlassigbar gering. Der stérende Einfluss der Vielfachstreuung 
erreicht also im Mittel dieselbe Grésse wie der eigentliche Divergenz- 
winkel wenn 

0,51 
2E 


also 0,02 2z y2 - =4 
s~130 pu. 


beg=—W, 


Dies gilt unabhangig von der Energie. 
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Im Mittel wird der Einfluss der Vielfachstreuung winkelvergrés- 
sernd wirken: Ein Kegel mit dem gemessenen Divergenzwinkel als 
Offnungswinkel und den Paarspuren als Mantellinien (Grundkreis = 
Kreis 1 in Fig. 9) durchdringt den Kegel um eine Paarspur mit dem 
mittleren Vielfachstreuungswinkel bei s als halbem Offnungswinkel 
(Grundkreis = Kreis 2 in Fig. 9). 


Fig. 9. 


In allen Sektoren des zweiten Vielfachstreuungskegels herrscht 
gleiches statistisches Gewicht, der Divergenzwinkel — verkleinernde 
Sektor (I in Fig. 9) innerhalb der Durchdringung ist jedoch kleiner 
als der Divergenzwinkel — vergréssernde Sektor (II in Fig. 9) ausser- 
halb der Durchdringung. Diese Vergrésserung des gemessenen Di- 
vergenzwinkels wurde jedoch nicht beriicksichtigt, da sie einen 


Fehler zweiter Ordnung darstellt, und wegen der subjektiven Wahl 
von s der Einfluss der Vielfachstreuung nicht rein statistisch be- 
trachtet werden darf. 
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Mechanisches Zusatzgerat fiir Impulsanalysatoren 
und ahnliche Geriate 
von H. Glattli, P. Stoll und H. Widmer (ETH., Ziirich). 
(16. III. 1954.) 


Summary: An apparatus, operating with balls as used in ballbearings, calculates 
the differences between the outputs of several discriminators. The result is shown 
graphically and can be followed during the measurement. Resolving time is 1/59 sec, 
but any value may be obtained by interconnection of scaling circuits. 


Moderne Messmethoden, wie sie heute in der Forschung tiblich 
sind, bedingen einen immer grésseren Aufwand an Apparaten. 
Gleichzeitig nimmt meistens die zur Gewinnung des Endresultates 
notwendige Auswertearbeit und die durch die Kompliziertheit der 
Apparatur bedingte Zeit zur Priifung und Eichung derselben zu. 


Besonders bei einem in der Kernphysik haufig verwendeten Ap- 


parat, namlich dem aus einzelnen Diskriminatoren mit individuel- 
len Gittervorspannungen bestehenden Impuls-Analysator lassen 
sich die in die einzelnen Kanile fallenden Stosszahlen nicht direkt 
iiberblicken. Wir haben daher als Zusatz-Apparat zu unserem Ana- 
lysator ein Gerat (Diffograph) gebaut, welches in einfachster Weise 
direkt das Impuls-Spektrum wiedergibt und das allgemein fiir Dif- 
ferenzenrechnung verwendbar ist. 

Fir die Konstruktion waren folgende Punkte massgebend: 

1. Das Resultat soll gleichzeitig numerisch und graphisch er- 
halten werden; es soll méglichst wahrend des Entstehens verfolgt 
werden kénnen. 

2. Die Zusatzapparatur soll durch elektronisch nicht geschultes 
Personal konstruiert und unterhalten werden kénnen. 

3. Der Zusatzapparat soll vom Analysator abgetrennt werden 
kénnen, ohne dass der Analysator ausser Betrieb gesetzt wird. 

Diese Anforderungen fiihrten zur Konstruktion des in Fig. 1 
schematisch dargestellten mechanischen Differenzenbildners. Um 
beim eigentlichen Impulsanalysator zu beginnen, sei gesagt, dass 
ein Diskriminator dann anspricht, wenn das Signal eine Mindest- 
amplitude iiberschreitet. Eine Reihe von Diskriminatoren sind nun 
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so eingestellt, dass der erste auf alle Stésse von 5 Volt und mehr 
Amplitude, der zweite auf alle Stésse von 10 Volt und mehr, der 
dritte auf 15 Volt usw. anspricht. Fragt man nun nach der Anzahl 
Stésse, welche eine Amplitude zwischen 5 und 10 Volt haben, so 
braucht man nur zu zahlen, wie oft die ersten beiden Diskrimina- 
toren angesprochen haben und die beiden Zahlen voneinander zu 
subtrahieren. Lisst man vorderhand die zwischengeschalteten Un- 
tersetzer weg, so soll aus der Figur ersichtlich sein, dass fiir jeden 
Stoss, der die kritische Amplitude des untersten Diskriminators 


ane 
b 4 


(them meme 


- wad 
|| impulsanalysator 
wee NKugein ie 
A Relais not 


Fig. 1. 


iiberschreitet, das oberste Relais eine Kugel aus dem Vorratsbehiil- 
ter herausnimmt und dem Vorratsbehialter des naéchsten Relais zu- 
fiihrt. Dieses Relais arbeitet natiirlich in gleicher Weise falls der 
Stoss auch noch die kritische Amplitude des ihm zugeordneten 
Diskriminators tiberschreitet. In diesem Falle findet die vom ersten 
Relais kommende Kugel im Behilter den zweiten Platz. Andern- 
falls aber fallt die Kugel seitlich heraus, wird in ein Glasrohr ge- 
leitet und zeigt dort durch ihre Anwesenheit an, dass ein Stoss re- 
gistriert wurde, der eine Amplitude aufwies, die zwischen den kri- 
tischen Amplituden der ersten beiden Diskriminatoren liegt*). 

Wie in Fig. 1 angedeutet, laisst sich das soeben beschriebene Ver- 
fahren bei entsprechender Anzahl von Diskriminatoren mehrmals 


1) Es liegt in der Natur der Sache, dass von oben immer gleichviel oder aber 
mehr Kugeln kommen als nach unten weggehen, so dass also nie eine Verarmung 
an Kugeln auftreten kann! Dies trifft so lange zu, als der Analysator fehlerlos 
arbeitet, also so lange wie die mittlere Stosszahl pro Zeiteinheit klein ist gegeniiber 
1/7, wenn t etwa das mittlere Auflésungsvermégen der Diskriminatoren angibt. 
Bei grésseren Stosszahlen kann sich das mit zunehmender Stosshéhe schlechter 
werdende Auflésungsvermégen bemerkbar machen, indem die Differenzen zwischen 
den untersten Diskriminatoren bis zu negativen Betragen verkleinert werden. 

* 
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wiederholen, so dass elektrische Impulse in mehrere Gréssenklassen 
sortiert werden kénnen. Ordnet man die den verschiedenen Gréssen- 
klassen oder Kanilen zugeordneten Glasrohre nebeneinander an, 
etwa wie auf Photo 1 ersichtlich, so erhalt man auf einfache Weise 
eine graphische Aufzeichnung des Impulsspektrums. 
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Priifung des Auflésungsvermégens eines Proportionalzihlrohres: Mit «-Teilchen 
von Po?!° hergestelltes Spektrum mit drei «-Linien, von links nach rechts: 2,5 MeV, 
3,0 MeV, 3,5 MeV. In einem ersten Run wurden die mit einer Energie von 5,3 MeV 
aus dem Po austretenden «-Teilchen durch eine Luftschicht auf die erste Energie 
abgebremst in einem zweiten Run auf zweite usw. Indem man das Léschen des 
Spektrums nach dem ersten und zweiten Run unterliess, erhielt man die Addition 
der drei Linien. Da die Diskriminatoren nicht direkt, sondern via 64fache Unter- 
setzer auf die Relais wirkten, stellt jede Kugel 64 Stdsse dar. 


Die praktische Ausfiihrung lasst viele Konstruktionsméglich- 
keiten zu. Photo 2 zeigt eine Ausfiihrung der Schieberrelais, wie sie 
durch Abainderung von PTT-Schrittwahlern erhalten wurde. Die 
mechanische Ausfiihrung erforderte keine grosse Prazision; verwen- 
det wurden %/,,” Kugellagerkugeln. Das Auflésungsvermégen ist 
praktisch durch die Zeit bestimmt, welche eine Kugel braucht, um 
aus der Ruhe kommend eine Strecke zu durchfallen, die etwa ihrem 
eigenen Durchmesser entspricht (im obigen Fall ca. 4/s9 sec.). Da 
aber Untersetzer zwischengeschaltet werden kénnen, hat dieses 
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Auflésungsvermégen keinen Einfluss auf die maximale Sortier- 
geschwindigkeit. 

Bei geniigender Anzahl Glasrohre und Stahlkugeln bietet sich die 
Annehmilichkeit, Resultate speichern zu kénnen. Insbesondere kann 
mit der vorliegenden Apparatur, welche 21 Kaniile in 3 Runs (je 7) 
abtastet, rascher gearbeitet werden, da die Ablesung ohne weiteres 
erst dann erfolgen kann, wenn der néchste Run im Gang ist. Am 
speditivsten erfolgt die Ablesung durch Photographieren des Spek- 
trums! 

Sofern unter Ausniitzung des optimalen Auflésungsvermégens 
des Detektors iiber grosse Energiebereiche gemessen werden soll, 


Photo 2. 


ist es wegen der begrenzten Zahl der Kaniale notwendig, das Spek- 
trum z. B. mittels verschiedener Absorptionsfolien in verschiedene 
Teilspektren aufzuteilen. Um die Anschlusspunkte der so erhaltenen 
Teilspektren zu bestimmen, kénnen Zihlwerke, die die Integral- 
zahlen vermitteln, dort parallel zu den Relais geschaltet werden, 
wo die AnschluS8stellen auf Grund der Eichung vermutet werden. 

Um bei sehr geringen Stosszahlen ,,Rechnungsfehler** zu ver- 
metden-und gleichzeitig das Nullstellen der gesamten Apparatur 
zu erleichtern, ist folgendes Procedere angezeigt : 

Zu Beginn der Messung sollen die Vorratsbehilter mit nur N-1- 
Kugeln gefiillt sein (N = max. Kapazitit). Infolgedessen muss am 
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Ende eines Runs nach dem Léschen der Interpolationslampen der 
Untersetzer in jeden Behilter die N-te Kugel nachgefiillt werden. 
(Bei zweckmissiger Untersetzerschaltung bewirkt das Léschen der 
Interpolationslampen richtiges Auf- und Abrunden der Integral- 
zahlen.) Fiir die Bereitstellung der Apparatur muss aus dem Be- 
hilter wieder eine Kugel herausgenommen werden. Das Hinzugeben 
bzw. Wegnehmen der Kugeln kann durch eine elektromechanische 
Vorrichtung in kurzer Zeit (2—3 Sek.) vollautomatisch erfolgen. 

Zur mechanischen Ausfiihrung ist des weiteren noch zu bemerken, 
dass die Kugeln, welche das unterste Relais passieren, gleich wic 
diejenigen, welche beim Léschen eines Spektrums die Glasrohre 
verlassen, in ein Reservoir geleitet werden. Dort halt sie ein Riihr- 
werk stiindig in Bewegung, um ein Verklemmen zu verhindern. Fiir 
jede Kugel, die das erste Relais passiert, wird eine Kugel dem 
Reservoir entnommen und mittels Pressluft in den Vorratsbehialter 
des ersten Relais beférdert. Spezielle Sorgfalt ist darauf zu ver- 
wenden, dass die in einen Vorratsbehalter einlaufenden Kugeln 
nicht elastisch aufspringen. Eine nicht fest aufliegende Gummi- 
unterlage dient diesem Zweck. Fiir die Zuverlissigkeit der Anlage 
mag die Angabe dienen, dass bisher etwa 2-106 Kugeln durch jedes 
Relais hindurchgeschleust wurden, ohne dass sich eine Dejustierung 
bemerkbar machte. 

Da die Maschine als Differenzenrechner arbeitet ergeben sich 
gegeniiber der Antikoinzidenzschaltung erweiterte Anwendungs- 
méglichkeiten. So z. B. kénnen bei Koinzidenzmessungen die zu- 
failligen Koinzidenzen vom Bruttoresultat abgezihlt werden. Vari- 
iert man bei einem Geiger-Miiller-Zahlrohr gleichzeitig ZR-Hoch- 
spannung und Ausgangs-Spannung des ZR-Verstiarker-Diskrimina- 
tors und arbeitet via Impuls-Analysator auf den Differenzenbildner, 
so erhaélt man vollautomatisch Ziahlrohr-Plateaus. Bei Winkel- 
verteilungsmessungen kénnen dem ersten Winkel alle ungeraden, 
dem zweiten Winkel alle geraden Kanile zugeordnet werden; zeit- 
liche Empfindlichkeitsschwankungen kénnen graphisch sehr gut 
beriicksichtigt werden. 

Der einzige Nachteil gegeniiber dem Antikoinzidenz-System be- 
steht darin, dass ein Untersetzer mehr bendétigt wird. Demgegen- 
iiber steht aber ein Minderaufwand an elektronischer Schaltungs- 
technik sowie die Annehmlichkeit, die Messung gleich von Beginn 
an graphisch verfolgen und eventuelle Stérungen sofort feststellen 
zu kénnen. 


Abschliessend méchten wir Herrn Prof. Scuerrer fiir sein for- 
derndes Interesse unseren Dank aussprechen. 
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